
 
 
 

 

 

 

 

 

 

 

Mi s e e n g ar d e  

L a bi bli ot h è q u e d u C é g e p d e l’ A biti bi -T é mi s c a mi n g u e et d e l’ U ni v er sit é d u Q u é b e c e n 

A biti bi -T é mi s c a mi n g u e  ( U Q A T) a o bt e n u l’ a ut ori s ati o n d e l’ a ut e ur d e c e d o c u m e nt afi n d e 

diff u s er, d a n s u n b ut  n o n l u cr atif, u n e c o pi e d e s o n œ u vr e d a n s D e p o sit u m , sit e d’ ar c hi v e s 

n u m éri q u e s, gr at uit et  a c c e s si bl e à t o u s.  L’ a ut e ur c o n s er v e n é a n m oi n s s e s dr oit s d e 

pr o pri ét é i nt ell e ct u ell e, d o nt s o n dr oit d’ a ut e ur, s ur  c ett e  œ u vr e.  

 

 

 

 

W ar ni n g  

T h e li br ar y of t h e C é g e p d e l’ A biti bi -T é mi s c a mi n g u e a n d t h e U ni v er sit é d u Q u é b e c e n 

A biti bi -T é mi s c a mi n g u e ( U Q A T) o bt ai n e d t h e p er mi s si o n of t h e a ut h or t o u s e a c o p y of t hi s 

d o c u m e nt f or n o n pr ofit p ur p o s e s i n or d er t o p ut it i n t h e o p e n ar c hi v e s D e p o sit u m , w hi c h i s 

fr e e a n d a c c e s si bl e t o all. T h e a ut h or r et ai n s o w n er s hi p of t h e c o p yri g ht o n t hi s d o c u m e nt.  

https://depositum.uqat.ca/
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U ni v ersit é d u Q u é b e c e n A biti bi- T é mis c a mi n g u e 
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R e m e r ci e m e nt s 

C e tr a v ail d e t h ès e e st l e fr uit d e l a c oll a b or ati o n e ntr e l’ U nit é d e R e c h er c h e Tr a nsf or m ati o ns 

et A gr o- R ess o ur c es d’ U ni L a S all e et l’ U ni v ersit é d u Q u é b e c e n A biti bi T é mis c a mi n g u e. J e 

d ésir e r e m er ci er d’ u n e f a ç o n p arti c uli èr e m es dir e ct e urs d e r e c h er c h e N at h ali e L e bl a n c et 

A h m e d K o u b a a p o ur l e ur p ati e n c e, l e ur e n c a dr e m e nt et l e urs c o ns eils s ci e ntifi q u es 

p erti n e nt s. D e pl us, j e v o u dr ais r e m er ci er a ussi m o n t ut e ur M o h a m e d R a g o u bi p o ur s a gr a n d e 

dis p o ni bilit é et d e s a m oti v ati o n t o ut l e l o n g d u pr oj et.  

J e v o u dr ais é g al e m e nt r e m er ci er l'I nstit ut d e T h er mi q u e, M é c a ni q u e, M at éri a u x (I T h e M M, 

C h arl e vill e- M é zi èr es, F R A) p o ur l e ur a c c u eil c h al e ur e u x et p o ur m' a v oir p er mis d' utilis er 

l e urs m a c hi n es d e mis e e n œ u vr e, q ui o nt ét é ess e nti ell es p o ur m o n pr oj et d e t h ès e. 

J e s uis a ussi r e c o n n aiss a nt e n v ers J e a n- B a pti st e B e s n ar d, M ari a n n e R o s a d e l’ é q ui p e T & A, 

ai nsi q u’ As m a K h o u aj a et Z ei n e b Si al a d e l’ U Q A T, p o ur l e urs c o n n aiss a n c es et l e ur ai d e 

p o ur l' utili s ati o n d es m a c hi n es d es diff ér e nts l a b or at oir es. J e ti e ns é g al e m e nt à r e m er ci er 

l' é q ui p e d e d o ct or a nt s et d’ ét u di a nts m’ a y a nt ai d é e et s o ut e n u e t o ut a u l o n g d u pr oj et : L é o, 

M a y a, D ésir é, P a ul, A n o u k, Él o di e, As m a, H a m z a, T h o m as, A n a, Y u c h e n , Bil el, K h o ul o u d, 

s a ns c o m pt er c e u x q u e j’ ai o u bli és. 

J e ti e ns é g al e m e nt à r e m er ci er m a f a mill e p o ur s o n s o uti e n et s es e n c o ur a g e m e nts 

p er m a n e nt s. J e v o u dr ai s a dr ess er m es r e m er ci e m e nts e n v ers d e n o m br e us es é missi o ns d e 

v ul g aris ati o n s ci e ntifi q u e, c o m m e C’ est p as S or ci er , E- P e n s er , L a Tr o n c h e e n Bi ais , s a ns 

l es q u ell es j e n e p e ns e p as q u e j' a ur ais e u c ett e p assi o n p o ur l e s s ci e n c es.  

U n e p e ns é e s p é ci al e p o ur d e u x p ers o n n es q ui o nt c o m pt é é n or m é m e nt p o ur m oi, m es gr a n ds-

p èr es. Ils o nt é cl air é a v e c bi e n v eill a n c e m o n e nf a n c e, t els d e s p h ar es, a u mili e u d es t e m p êt es. 

L' u n ét ait Br et o n et l' a utr e N or m a n d et si j' ai r é u ssi à p ar v e nir j us q u'i ci, c' est a ussi u n p e u 

gr â c e à e u x. L e ur l u mi èr e c o nti n u er a à é cl air er m o n c h e mi n à tr a v ers l es é c u eils. M er ci à e u x. 

 

« Pr e n ds g a r d e a u t e m p s, l e s a bli er est i ns ol e nt » 

  



A v a nt- p r o p o s 

D a ns l e c a dr e d es tr a v a u x d e r e c h er c h e a c c o m plis d ur a nt c ett e t h è s e, l’ e ns e m bl e d e s 

c o n n aiss a n c es a c q uis es a ét é v al oris é o u e st e n c o urs d e v al oris ati o n s o u s f or m e d e 

p u bli c ati o ns d a ns d e s r e v u es s ci e ntifi q u es a v e c c o mit é d e l e ct ur e, ai n si q u’ a u tr a v ers d e 

pr és e nt ati o ns d a ns d e s c o nf ér e n c es n ati o n al es et i nt er n ati o n al e s. 

 

C ett e t h ès e s e pr és e nt e s o u s l a f or m e d e si x arti cl es s ci e ntifi q u es et d’ u n e r e v u e d e l a 

litt ér at ur e. L a r e v u e d e litt ér at ur e est pr és e nt é e e n fi n d e C h a pit r e 2 . U n arti cl e [ A 1] est 

pr és e nt é e n C h a pit r e 4 , tr ois arti cl e s [ A 2, A 3, A 4] s o nt pr és e nt és e n C h a pit r e 5  et d e u x 

arti cl e s [ A 5, A 6] s o nt pr és e nt és e n C h a pit r e 6 . L e r est e d e l a t h ès e est r é di g é e n fr a n ç ai s. 

P o ur fi nir, u n c h a pitr e d e li vr e est e n c o urs d e r é d a cti o n a v e c l es d o n n é es n o n utilis é es d u 

C h a pit r e 6 . 

 

J e s uis l e pr e mi er a ut e ur d es arti cl es. M es d e u x dir e ct e urs d e t h ès e, M m e N at h ali e L e bl a n c 

et Mr A h m e d K o u b a a, ai n si q u e m o n e n c a dr a nt d e t h ès e Mr M o h a m e d R a g o u bi s o nt l es 

c o a ut e urs d es arti cl es. D e pl u s, Mr L é o n el K e nf a c k et Mr R a p h a ël L a c k, o nt a ussi p u 

c o ntri b u er à l a pr é p ar ati o n d e d e u x arti cl es [ A 4, A 5] d a ns l e c a dr e d e l e ur st a g e. L’ e ns e m bl e 

d e c es r é alis ati o ns est d ét aill é ci- d ess o u s. 

 

A rti cl es p u bli és et/ o u a c c e pt és et/ o u s o u mis d a ns u n e r e v u e a v e c c o mit é d e l e ct u r e 

 

- [ A 1] L e c o u bl et, M., R a g o u bi, M., L e bl a n c, N. & K o u b a a, A. Di el e ctri c a n d 

r h e ol o gi c al p erf or m a n c es of c ell ul os e a c et at e, p ol yl a cti c a ci d a n d 

p ol y h y dr o x y b ut yr at e- c o- v al er at e bi o b as e d bl e n d s. P ol y m er  1 2 6 3 5 8 ( 2 0 2 3) D OI 

1 0. 1 0 1 6/j. p ol y m er. 2 0 2 3. 1 2 6 3 5 8. 

 

- [ A 2] L e c o u bl et, M., R a g o u bi, M., L e bl a n c, N. & K o u b a a, A. Di el e ctri c a n d 

vis c o el asti c pr o p erti e s of 3 D- pri nt e d bi o b as e d m at eri als. I n d u s. C r o p s a n d Pr o d. 2 1 2 

1 1 8 3 5 4 ( 2 0 2 4) D OI : 1 0. 1 0 1 6/j.i n d cr o p. 2 0 2 4. 1 1 8 3 5 4. 
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- [ A 3] L e c o u bl et, M., R a g o u bi, M., K e nf a c k, L. B., L e bl a n c, N. & K o u b a a, A. H o w 

D o 3 D Pri nti n g P ar a m et ers Aff e ct t h e Di el e ctri c a n d M e c h a ni c al P erf or m a n c e of 

P ol yl a cti c A ci d – C ell ul os e A c et at e P ol y m er Bl e n ds ? J. C o m p. S ci.  7( 1 2): 4 9 2 ( 2 0 2 3). 

D OI 1 0. 3 3 9 0/j cs 7 1 2 0 4 9 2. 

 

- [ A 4] L e c o u bl et, M., R a g o u bi, M., L e bl a n c, N. & K o u b a a, A. I n v esti g ati o n of 

T h er m o m e c h a ni c al a n d Di el e ctri c Pr o p erti e s of P L A- C A 3 D- Pri nt e d Bi o b as e d 

M at eri als. J. C o m p. S ci.  8( 6): 1 9 7 ( 2 0 2 4). D OI 1 0. 3 3 9 0/j c s 8 0 6 0 1 9 7. 

 

A rti cl es e n p r é p a r ati o n 

 

- [ R 1] L e c o u bl et, M., R a g o u bi, M., L a c k, R., L e bl a n c, N. & K o u b a a, A. Di el e ctri c 

pr o p erti es of bi o b as e d p ol y m ers – A r e vi e w.  

 

- [ A 5] L e c o u bl et, M., L a c k, R., R a g o u bi, M., L e bl a n c, N. & K o u b a a, A. S ust ai n a bl e 

3 D pri nt e d c ell ul os e b a s e d bi o c o m p o sit es a n d bi o n a n o c o m p osit e s: E v al uti o n of 

di el e ctri c a n d vis c o el a sti c p erf or m a n c es.  

 

- [ A 6] L e c o u bl et, M., R a g o u bi, M., L e bl a n c, N. & K o u b a a, A. O pti mi zi n g t h e 

di el e ctri c a n d m e c h a ni c al p erf or m a n c e of 3 D- pri nt e d c ell ul o s e- b as e d bi o c o m p osit es 

a n d bi o n a n o c o m p o sit e s t hr o u g h f a ct ori al d esi g n.  

 

P r és e nt ati o n s d e c o nf é r e n c es et s é mi n ai r es  

- 1 0/ 2 1 ( W e bi n ar) : L e c o u bl et, M., R a g o u bi, M., L e bl a n c, N. & K o u b a a, A. Di el e ctri c 

p erf or m a n c es of bi o b as e d m at eri als. Pr és e nt é a u 6t h W orl d C o n gr ess o n Bi o-

P ol y m ers a n d P ol y m er C h e mistr y. 

 

- 0 5/ 2 2 ( E n li g n e) : L e c o u bl et, M., R a g o u bi, M., L e bl a n c, N. & K o u b a a, A. 

P erf or m a n c es di él e ctri q u es d es m at éri a u x bi os o ur c és. Pr és e nt é à l’ A C F A S 2 0 2 2, 2 1 0 



- L’i n d ustri e d e l a tr a nsf or m ati o n d u b ois à l’ h e ur e d e l a tr a nsiti o n é c ol o gi q u e et 

é n er g éti q u e. 

 

- 0 6/ 2 2 ( L a S arr e, Q C, C A N) : L e c o u bl et, M., R a g o u bi, M., L e bl a n c, N. & K o u b a a, A. 

A p pli c ati o ns d es bi o p ol y m èr e s d a ns l e d o m ai n e di él e ctri q u e. Pr és e nt é à l a 3 e  é diti o n 

d u c oll o q u e a n n u el d e l a C h air e d e r e c h er c h e d u C a n a d a s ur l a v al oris ati o n, l a 

c ar a ct éris ati o n et l a tr a nsf or m ati o n d u b ois. 

- 0 4/ 2 3 ( M arr a k es h, M A R) : L e c o u bl et, M., R a g o u bi, M., L e bl a n c, N. & K o u b a a, A. 

Di el e ctri c p erf or m a n c es of n e w 3 D pri nt e d bi o b as e d m at eri als. Pr és e nt é à E ur o m a g h 

2 0 2 3 - Bi o b as e d m at eri als f or a s u st ai n a bl e f ut ur e. 

 

- 1 0/ 2 3 ( R o m e, I T A) : L e c o u bl et, M., D o nf a k, L., R a g o u bi, M., L e bl a n c, N. & K o u b a a, 

A. Di el e ctri c p erf or m a n c es of n e w 3 D pri nt e d bi o b as e d m at eri als. Pr és e nt é à 

l’I nt er n ati o n al C o nf er e n c e o n P ol y m er S ci e n c e a n d C o m p o sit e M at eri als. 

 

- 1 1/ 2 3 ( R o m e, I T A) : L e c o u bl et, M., R a g o u bi, M., L e bl a n c, N. & K o u b a a, A. 

Di el e ctri c P erf or m a n c e of n e w bi o b as e d m at eri als pr o d u c e d b y 3 D pri nti n g. Pr és e nt é 

à l’ E ur o p e a n C o n gr ess o n Bi o p ol y m ers a n d Bi o pl asti c s. 

 

- 1 2/ 2 3 ( H a m m a m et, T U N) : L e c o u bl et, M., R a g o u bi, M., L e bl a n c, N. & K o u b a a, A. 

Di el e ctri c a n al y sis of 3 D- pri nt e d c ell ul o si c bi o c o m p osit es f or el e ctri c al i ns ul ati o n 

a p pli c ati o ns. Pr és e nt é a u 1 0t h I nt er n ati o n al C o n gr ess o n D esi g n a n d M o d elli n g of 

M e c h a ni c al S yst e ms. 

 

- 0 4/ 2 4 ( V a u g h a n, O N, C A N) : L e c o u bl et, M., R a g o u bi, M., L e bl a n c, N. & K o u b a a 

C ell ul os e- b as e d 3 D- pri nt e d m at eri als f or el e ctri c al i n s ul ati o n a p pli c ati o ns. Pr és e nt é 

à l a C R E A T E A n n u al C o nf er e n c e 2 0 2 4. 

 

- 0 5/ 2 4 ( L a S arr e, Q C, C A N) : L e c o u bl et, M., R a g o u bi, M., L e bl a n c, N. & K o u b a a, A. 

A p pli c ati o ns d es bi o p ol y m èr e s d a ns l e d o m ai n e di él e ctri q u e. Pr és e nt é à l a 4 e  é diti o n 
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d u c oll o q u e a n n u el d e l a C h air e d e r e c h er c h e d u C a n a d a s ur l a v al oris ati o n, l a 

c ar a ct éris ati o n et l a tr a nsf or m ati o n d u b ois. 

 

  



R és u m é e n f r a n ç ais  

 

D a ns u n c o nt e xt e d e d é v el o p p e m e nt d ur a bl e et d e s e nsi bili s ati o n d u p u bli c e n v ers l es 

pr o bl é m ati q u es e n vir o n n e m e nt al es, l es p ol y m èr e s bi os o ur c é s r e pr és e nt e nt u n e ni c h e 

d’ a v e nir d a ns l e s e ct e ur i n d ustri el a v e c u n e f ort e d y n a mi q u e d e cr oiss a n c e. C’ est u n c o nt e xt e 

f a v or a bl e a u d é v el o p p e m e nt d e n o u v ell es str u ct ur es bi o s o ur c é es et/ o u bi o d é gr a d a bl es 

a d a pt é es à d e n o m br e us es a p pli c ati o ns di él e ctri q u es, m ais d e n o m br e u s es li mit ati o ns e xist e nt 

e n c or e p o ur b é n éfi ci er pl ei n e m e nt d es p erf or m a n c es di él e ctri q u es d es p ol y m èr es bi os o ur c és. 

C ett e t h ès e s’i nt è gr e d a n s c ett e l o gi q u e d e pr o m oti o n d es m at éri a u x bi o s o ur c é s d a ns l e 

d o m ai n e di él e ctri q u e e n pr o p os a nt u n e ét u d e a v a n c é e d es pr o pri ét é s m ulti p h ysi q u es, 

n ot a m m e nt di él e ctri q u es, d es p ol y m èr es bi o s o ur c é s p o ur i d e ntifi er l es a p pli c ati o ns d a ns l es 

d o m ai n es di él e ctri q u es a d a pt é es p o ur d e t el s m at éri a u x. D a ns l a pr e mi èr e p h as e d e l a t h ès e, 

u n e ét u d e d e l a litt ér at ur e a v a n c é e n o us a p er mis d’i d e ntifi er tr ois p ol y m èr es bi o s o ur c és a v e c 

u n f ort p ot e nti el p o ur l e d o m ai n e di él e ctri q u e, à s a v oir l’ a ci d e p ol yl a cti q u e ( P L A), l e 

p ol y h y dr o x y b ut yr at e- c o- v al ér at e ( P H B V) et l’ a c ét at e d e c ell ul o s e ( C A). L e urs p erf or m a n c es 

di él e ctri q u e s ét ai e nt si mil air es à c ert ai n s p ol y m èr es s y nt h éti q u es c o n v e nti o n n els utili s és d a n s 

l e d o m ai n e d e l’is ol ati o n él e ctri q u e c o m m e l e p ol y ét h yl è n e, l e p ol y pr o p yl è n e et l a r ési n e 

é p o x y. D e pl u s, l’ a n al y s e d e l a litt ér at ur e n o u s a p er mis d’i d e ntifi er tr oi s str at é gi es p er m ett a nt 

d e d a v a nt a g e f a v oris er l’i nt é gr ati o n d e p ol y m èr es bi o s o ur c és d a ns l e d o m ai n e d e l’is ol ati o n 

él e ctri q u e, à s a v oir l a cr é ati o n d e m él a n g e s p ol y m éri q u es, l a cr é ati o n d e bi o( n a n o) c o m p osit e s 

à b as e d e c h ar g es c ell ul osi q u es et l’ utilis ati o n d e n o u v ell e s t e c h ni q u es d e mis e e n œ u vr e 

c o m m e l’i m pr essi o n 3 D. L a tr oisi è m e p h as e d e l a t h ès e pr o p o s e l’ utilis ati o n c o m bi n é e d e l a 

cr é ati o n d e m él a n g e s p ol y m éri q u es et d e l’i m pr essi o n 3 D p o ur l’ o bt e nti o n d e m at éri a u x 

i m pri m és e n 3 D p o ur u n e a p pli c ati o n e n is ol ati o n él e ctri q u e. L es r és ult ats pr éli mi n air es d u 

C h a pitr e 4 o nt d é m o ntr é q u e l es m él a n g es d e P L A: C A ét ai e nt l es pl us pr o m ett e ur s p o ur l a 

s uit e d u pr oj et et s o nt d o n c c h oisis p o ur l’ ét a p e d’i m pr essi o n 3 D. L’ aj o ut d e C A a a m éli or é 

l a st a bilit é m é c a ni q u e d u P L A l ors q u e c e d er ni er est e n ét at c a o ut c h o uti q u e, m ai s di mi n u e 

é g al e m e nt l é g èr e m e nt l a c a p a cit é d’is ol ati o n él e ctri q u e d u P L A. U n e ét a p e d’ o pti mis ati o n 

vi a u n pl a n d e T a g u c hi a p er mis l a f a bri c ati o n d e m él a n g es p ol y m éri q u es i m pri m é s e n 3 D 
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pr és e nt a nt u n e ri gi dit é m é c a ni q u e et u n e c a p a cit é d’is ol ati o n él e ctri q u e c o m p ar a bl e a u 

p ol y ét h yl è n e b ass e d e n sit é. L a d er ni èr e p h as e d e l a t h ès e pr o p os e d e c o m bi n er l’ utilis ati o n 

d e bi o( n a n o) c o m p osit es à b as e d e c ell ul os e et d’i m pr essi o n 3 D p o ur l’ o bt e nti o n d e m at éri a u x 

à b as e d e P L A i m pri m é s e n 3 D p o ur u n e a p pli c ati o n e n i s ol ati o n él e ctri q u e. D e u x c h ar g es 

diff ér e nt es o nt ét é utili s é es et c o m p ar é es : l es mi cr o cri st a u x d e c ell ul o s e et l es n a n o crist a u x 

d e c ell ul o s e. L es r és ult ats o nt m o ntr é q u e l’ aj o ut d e c h ar g es c ell ul osi q u es a m éli or ait l a 

ri gi dit é m é c a ni q u e d e s m at éri a u x, m ais di mi n u ait é g al e m e nt l é g èr e m e nt l e ur c a p a cit é 

d’is ol ati o n él e ctri q u e. U n e ét a p e d’ o pti mis ati o n vi a u n pl a n f a ct ori el a p er mi s d e f a bri q u er 

d es bi o c o m p osit es à c h ar g es c ell ul osi q u es i m pri m é s e n 3 D d o nt l a ri gi dit é m é c a ni q u e et l a 

c a p a cit é d'is ol ati o n él e ctri q u e s o nt c o m p ar a bl es à c ell es d u p ol y ét h yl è n e h a ut e d e nsit é et a u 

p ol y pr o p yl è n e et p ol y( c hl or ur e d e vi n yl e). C ett e t h ès e pr o p os e ai nsi d es alt er n ati v e s 

bi o s o ur c é es, v oir e c o m p ost a bl es a u p ol y ét h yl è n e et p ol y pr o p yl è n e d a ns l e s d o m ai n es 

d’is ol ati o n él e ctri q u e, gr â c e à l’ utilis ati o n c o m bi n é e d e diff ér e nt es str at é gi e s f a cil es à 

a p pli q u er à l’ é c h ell e i n d ustri ell e, d é m ar c h e s’i n s cri v a nt d a ns l e c y cl e d e d é v el o p p e m e nt 

d ur a bl e.  

 

  



A bst r a ct 

I n a c o nt e xt of s ust ai n a bl e d e v el o p m e nt a n d p u bli c a w ar e n ess of e n vir o n m e nt al iss u es, 

bi o b as e d p ol y m ers r e pr es e nt a pr o misi n g ni c h e i n t h e i n d ustri al s e ct or, wit h a str o n g gr o wt h 

p ot e nti al. T his i s a f a v or a bl e c o nt e xt f or t h e d e v el o p m e nt of n e w bi o b as e d a n d/ or 

bi o d e gr a d a bl e str u ct ur es s uit a bl e f or a wi d e r a n g e of di el e ctri c a p pli c ati o n s, b ut m a n y 

li mit ati o ns still e xist t o f ull y b e n efit fr o m t h e di el e ctri c p erf or m a n c e of bi o b as e d p ol y m ers. 

T hi s t h esis i s p art of a br o a d er eff ort t o pr o m ot e t h e us e of bi o b as e d m at eri als i n t h e di el e ctri c 

fi el d, pr o p o si n g a n a d v a n c e d st u d y of t h e m ulti p h ysi c al pr o p erti e s, p arti c ul arl y di el e ctri c 

pr o p erti es, of bi o b as e d p ol y m ers t o i d e ntif y a p pli c ati o ns i n di el e ctri c fi el ds s uit a bl e f or s u c h 

m at eri al s. I n t h e first p h as e of t h e t h esi s, a n a d v a n c e d lit er at ur e r e vi e w i d e ntifi e d t hr e e 

bi o b as e d p ol y m ers wit h hi g h p ot e nti al f or t h e di el e ctri c fi el d, i. e. p ol yl a cti c a ci d ( P L A), 

p ol y h y dr o x y b ut yr at e- c o- v al er at e ( P H B V) a n d c ell ul o s e a c et at e ( C A). T h eir di el e ctri c 

p erf or m a n c es w er e c o m p ar a bl e t o c o n v e nti o n al s y nt h eti c p ol y m ers us e d i n el e ctri c al 

i ns ul ati o n, s u c h as p ol y et h yl e n e, p ol y pr o p yl e n e a n d e p o x y r esi n. I n a d diti o n, t h e lit er at ur e 

r e vi e w als o i d e ntifi e d t hr e e p ot e nti al str at e gi es t o e n c o ur a g e t h e us e of bi o- b as e d p ol y m ers 

i n el e ctri c al i ns ul ati o n, i. e. t h e d e v el o p m e nt of p ol y m er bl e n ds, t h e cr e ati o n of 

bi o( n a n o) c o m p osit es b as e d o n c ell ul osi c fill ers, a n d t h e us e of n e w pr o c e ssi n g t e c h ni q u es 

s u c h as 3 D pri nti n g. T h e s e c o n d p h as e of t h e t h esi s pr o p o s es t h e cr e ati o n of p ol y m er bl e n d s 

a n d 3 D pri nti n g t o o bt ai n 3 D- pri nt e d P L A- b as e d m at eri als f or a p pli c ati o n i n el e ctri c al 

i ns ul ati o n. Pr eli mi n ar y r es ults s h o w e d t h at P L A : C A bl e n ds w er e t h e m o st pr o misi n g f or t h e 

c o nti n u ati o n of t h e pr oj e ct a n d w er e t h er ef or e c h os e n f or t h e 3 D pri nti n g st e p. T h e a d diti o n 

of C A i m pr o v e d t h e m e c h a ni c al st a bilit y of P L A i n a r u b b er y st at e, b ut als o sli g htl y r e d u c e d 

t h eir el e ctri c al i ns ul ati o n c a p a cit y. A n o pti mi z ati o n st e p usi n g a T a g u c hi d esi g n r es ult e d i n 

3 D- pri nt e d p ol y m er bl e n d s s a m pl es wit h m e c h a ni c al ri gi dit y a n d el e ctri c al i n s ul ati o n 

c a p a cit y c o m p ar a bl e t o l o w- d e nsit y p ol y et h yl e n e. T h e fi n al p h as e of t h e t h esis pr o p os e s t o 

c o m bi n e t h e us e of c ell ul os e- b as e d bi o( n a n o) c o m p osit es a n d 3 D pri nti n g t o o bt ai n 3 D-

pri nt e d P L A- b as e d m at eri als f or a p pli c ati o n i n el e ctri c al i ns ul ati o n. T w o diff er e nt fill ers 

w er e u s e d a n d c o m p ar e d: c ell ul os e mi cr o cr yst als ( M C C) a n d c ell ul o s e n a n o cr yst al s ( N C C). 

T h e r es ult s s h o w e d t h at t h e a d diti o n of c ell ul os e fill ers i m pr o v e d t h e m e c h a ni c al ri gi dit y of 
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t h e m at eri als, b ut als o sli g htl y r e d u c e d t h eir el e ctri c al i ns ul ati o n c a p a cit y. A n o pti mi z ati o n 

st e p usi n g a f a ct ori al d esi g n r es ult e d i n 3 D- pri nt e d c ell ul o s e-r ei nf or c e d bi o c o m p osit es 

s a m pl es wit h m e c h a ni c al ri gi dit y a n d el e ctri c al i n s ul ati o n c a p a cit y c o m p ar a bl e t o hi g h-

d e n sit y p ol y et h yl e n e, p ol y pr o p yl e n e a n d P V C. T his t h esis t h er ef or e pr o p os e s bi o b as e d a n d 

e v e n c o m p ost a bl e alt er n ati v es t o p ol y et h yl e n e a n d p ol y pr o p yl e n e i n t h e el e ctri c al i ns ul ati o n 

fi el d, t hr o u g h t h e c o m bi n e d us e of diff er e nt str at e gi es e asil y a p pli c a bl e o n a n i n d ustri al s c al e, 

i n li n e wit h a s ust ai n a bl e d e v el o p m e nt a p pr o a c h. 
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X R D :    Diffr a cti o n à r a y o ns X 

Z n O :    O x y d e d e zi n c 

Z n P P :   Pr ot o p or p h yri n e zi n c 
  



U nit és 

kt :   Milli ers d e t o n n es 

Mt :    Milli o n s d e t o n n es 

S :    S e cti o n ( e n m 2  o u m m2 ) 

e p :    É p ais s e ur ( e n m 2  o u m m2 ) 

f :     Fr é q u e n c e ( e n H z) 

ω  :    Fr é q u e n c e a n g ul air e ( e n °·s– 1  o u r a d·s– 1 ) 

δ :    D é p h as a g e ( e n ° o u r a d) 

t a n δ :    T a n g e nt e d e p ert e (s a ns u nit é) 

X cr :    T a u x d e crist alli nit é ( e n %) 

d H :    E nt h al pi e d e f usi o n m es ur é e ( e n J· g – 1 ) 

d H 0 :    E nt h al pi e d e f usi o n t h é ori q u e ( e n J· g– 1 ) 

T 9 0 :    T e m p ér at ur e l ors q u e 1 0 % d e m ati èr e a ét é p er d u e d ur a nt u n t est A T G  
    ( e n ° C) 

T 9 5 :    T e m p ér at ur e l ors q u e 5 % d e m ati èr e a ét é p er d u e d ur a nt u n t e st A T G  
    ( e n ° C) 

e V :    El e ctr o n v olt ( 1 e V = 1, 6 0 2 1 7 6 * 1 0 − 1 9  J)  

χ :    El e ctr o n é g ati vit é (s a ns u nit é) 

C p :    C a p a cit é él e ctri q u e ( e n F) 

ε * :    P er mitti vit é c o m pl e x e 

ε’, k :    C o nst a nt e di él e ctri q u e (s a ns u nit é) 

ε ” :    P ert e di él e ctri q u e (s a ns u nit é) 

ε 0 :    P er mitti vit é d u vi d e ( 8, 8 5 4 1 8 7 * 1 0− 1 2  F· m− 1 ) 

R :    R é sist a n c e él e ctri q u e ( e n Ω) 

σ :    C o n d u cti vit é él e ctri q u e ( e n S· m – 1 , S· c m– 1 ) 

ρ v  :    R é sisti vit é v ol u mi q u e ( e n Ω· m) 

σ A C :    C o n d u cti vit é él e ctri q u e e n c o ur a nt alt er n atif ( e n S· m– 1 , S· c m– 1 ) 

σ D C :    C o n d u cti vit é él e ctri q u e e n c o ur a nt c o nti n u ( e n S· m– 1 , S· c m– 1 ) 

E B R  , χs :   Ri gi dit é di él e ctri q u e ( e n k V· m m– 1 ) 

V B R :    T e nsi o n d e cl a q u a g e ( e n k V) 

α B R :   T e nsi o n él e ctri q u e t h é ori q u e o ù u n e r u pt ur e a 6 3, 2 % d e c h a n c es d e s e 
pr o d uir e ( e n k V) 

β B R :    F a ct e ur d e f or m e d e l a dis p ersi o n d es d o n n é es d e l a l oi d e W ei b ull (s a ns u nit é) 

γ 0 :    D éf or m ati o n m a xi m al e d u s yst è m e ( s a ns u nit é) 

σ 0 :    C o ntr ai nt e m a xi m al e d u s yst è m e ( e n P a o u G P a) 

E * :    M o d ul e m é c a ni q u e c o m pl e x e m es ur é p ar D M A ( e n G P a) 

E’ :    M o d ul e d e st o c k a g e ( e n G P a) 

E ”:    M o d ul e d e p ert e ( e n G P a) 

G * :    M o d ul e m é c a ni q u e c o m pl e x e m es ur é p ar r h é ol o gi e ( e n P a) 

G’ :    M o d ul e d e st o c k a g e ( e n P a) 



x x vii 

 

G ” :    M o d ul e d e p ert e ( e n P a) 

η * :    Vis c osit é c o m pl e x e ( e n P a·s) 

η 0 :    Vis c osit é t h é ori q u e s a ns ci s aill e m e nt ( e n P a·s) 

Lt 0 :   L o n g u e ur util e d e l’ é c h a ntill o n ( e n m m) 

Δ L t :    All o n g e m e nt s u bi e p ar l’ é pr o u v ett e d ur a nt l e t est ( e n m m) 

L f :    Di st a n c e e ntr e l es s u p p ort s e n t est d e fl e xi o n ( e n m m) 

δ C :    D éfl e xi o n d e l’ é pr o u v ett e ( e n m m) 

F :    F or c e m é c a ni q u e a p pli q u é e s ur l’ é c h a ntill o n ( e n N) 

F m a x :    F or c e m é c a ni q u e m a xi m al e q u e l’ é c h a ntill o n p e ut s u p p ort er ( e n N) 

E :    M o d ul e d’ él asti cit é, o u d e Y o u n g ( e n G P a) 

E t:    M o d ul e d’ él asti cit é e n tr a cti o n ( e n G P a) 

E f :    M o d ul e d’ él asti cit é e n fl e xi o n ( e n G P a) 

σ t :    C o ntr ai nt e m a xi m al e e n tr a cti o n ( e n M P a) 

σ f :    C o ntr ai nt e m a xi m al e e n fl e xi o n ( e n M P a) 

ε t :    All o n g e m e nt e n c o ntr ai nt e m a xi m al e tr a cti o n ( e n %) 

ε f :    All o n g e m e nt e n c o ntr ai nt e m a xi m al e fl e xi o n ( e n %) 

K :    R ésist a n c e a u c h o c d e l’ é c h a ntill o n ( e n kJ· m m – 2 ) 

E j :    É n er gi e n é c ess air e p o ur r o m pr e l’ é pr o u v ett e ( e n k J) 
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C h a pit r e 1)  I nt r o d u cti o n g é n é r al e 

1. 1.  Mi s e e n c o nt e xt e 

 

L es m at éri a u x di él e ctri q u es s o nt d e v e n u s d es m at éri a u x i n c o nt o ur n a bl es d e n otr e s o ci ét é d e 

c o ns o m m ati o n. L e m ar c h é di él e ctri q u e r e pr és e nt ait e ntr e 6 1 et 6 6 milli ar ds d e d oll ars e n 

2 0 2 2, a v e c u n e cr oiss a n c e d e 3 0 % d’i ci 2 0 3 0 ( T e c h S ci R es e ar c h, 2 0 2 3; Zi o n M ar k et 

R es e ar c h, 2 0 2 3). C e d o m ai n e c o n n aît d e n o m br e us es a p pli c ati o ns di v ers e s et v ari é es, t ell es 

q u e l’i s ol ati o n et l a c o n d u cti o n él e ctri q u es ( B ar b os a et al., 2 0 1 8; N a k ats u k a, 2 0 1 1), l es 

m at éri a u x a bs or b e urs d’ o n d es r a d ar ( M A R) ( B oss et al., 2 0 2 0; T h o m assi n et al., 2 0 0 8) et l e s 

p a n n e a u x d e cir c uits él e ctr o ni q u es ( P C B) ( K os b ar et al., 2 0 0 0; Y u e n et al., 2 0 2 0). L es 

m at éri a u x l e s pl us r e pr és e nt atifs d e c e d o m ai n e s o nt l e v err e, l es c ér a mi q u e s t e c h ni q u es et 

l es p ol y m èr es. C e s d er ni ers s o nt a p p ar us d a ns n os s o ci ét és a u d é b ut d u X Xè m e  si è cl e et s e 

s o nt f ort e m e nt d é m o cr ati s é s d e p ui s. M ê m e s’ils pr é s e nt e nt d es pr o pri ét és i nt ér ess a nt es, d e 

b o n n es c a p a cit és d e pr o d u cti o n et u n e f a cilit é d e mis e e n œ u vr e, l e ur d é p e n d a n c e a u p étr ol e 

et l e urs i m p a cts e n vir o n n e m e nt a u x d é pl or a bl es l es r e n d e nt i n c o m p ati bl e s a v e c u n 

d é v el o p p e m e nt é c o n o mi q u e d ur a bl e ( B utt uri et al., 2 0 2 0; C N R S, 2 0 2 1). P ar e x e m pl e, l es 

pl asti q u es c o n v e nti o n n els r e pr és e nt e nt u n ris q u e m aj e ur s ur l es é c os y st è m es m ari ns à c a us e 

d e l e ur h a ut e t o xi cit é et d e l e ur p ersist a n c e d a ns l e t e m ps ( C N R S, 2 0 2 1). C o m m e e n vir o n 

5 4 milli o ns d e t o n n e s d e E- d é c h ets o nt ét é pr o d uits e n 2 0 1 9 ( F orti et al., 2 0 2 0), a v e c 

u ni q u e m e nt 1 7 % d e c ett e m ass e tri é e et r e c y cl é e, c el a a m è n e à d es pr o bl é m ati q u es d e 

p oll uti o n e n vir o n n e m e nt al e d e pl us e n pl u s pr é o c c u p a nt e s.  

 

D a ns c e c o nt e xt e d e d é v el o p p e m e nt d ur a bl e et d e s e nsi bili s ati o n d u p u bli c e n v ers l e s 

pr o bl é m ati q u es e n vir o n n e m e nt al es, l e s p ol y m èr e s bi os o ur c és r e pr és e nt e nt u n e ni c h e 

d’ a v e nir d a ns l e s e ct e ur di él e ctri q u e, a v e c u n e f ort e d y n a mi q u e d e cr oiss a n c e. E n eff et, l es 

p ol y m èr es bi os o ur c és et/ o u bi o d é gr a d a bl es s o nt pl us a d a pt é s q u e l es p ol y m èr es 

c o n v e nti o n n els e n r ais o n d e l e urs n o m br e u x a v a nt a g es é c ol o gi q u e s, t els q u e d es c a p a cit és d e 

bi o d é gr a d ati o n a c c él ér é e s p o ur c ert ai n e s a p pli c ati o ns, d e s pr o pri ét és d e bi o c o m p ati bilit é, 

a v e c u n e c a p a cit é d e pr o d u cti o n q u asi illi mit é e ( D es h m u k h et al., 2 0 1 7; Fili m o n et al., 2 0 1 9; 



H e g d e, 2 0 1 7; Hir ai et al., 2 0 0 7; M a n o a n d Ni ar o v a, 2 0 0 3; Pl at ni e ks et al., 2 0 2 0). E n 2 0 2 3, 

l’ as s o ci ati o n E ur o p e a n Bi o pl asti cs  pr é v o y ait u n e pr o d u cti o n d e d e 7, 4 3 milli o ns d e t o n n es 

( Mt) p o ur 2 0 2 8, a v e c u n e pr o p orti o n d e p ol y m èr es à l a f ois bi o s o ur c és et bi o d é gr a d a bl es d e 

6 2 % ( E ur o p e a n Bi o pl asti cs, 2 0 2 3 a). C e s n o u v e a u x m at éri a u x pr e n n e nt u n e pl a c e pri vil é gi é e 

d a ns l es s e ct e urs utilis a nt d es p ol y m èr es c o n v e nti o n n els, t els q u e l’ e m b all a g e ali m e nt air e, 

l es bi e ns d e c o ns o m m ati o n, l’ a gri c ult ur e et l a c o nstr u cti o n. L e d o m ai n e di él e ctri q u e 

r e pr és e nt ait e n 2 0 2 3 e n vir o n 8 7, 2 milli er s d e t o n n es ( kt) d e p ol y m èr es bi os o ur c és et/ o u 

bi o d é gr a d a bl e s, s oit 4 % d e l a pr o d u cti o n t ot al e, et c o n n aît a ussi u n e cr oiss a n c e e x p o n e nti ell e 

( E ur o p e a n Bi o pl asti cs, 2 0 2 3 b), d é m o ntr a nt u n i nt ér êt d es i n d ustri els p o ur d e t els m at éri a u x.  

 

1. 2.  P r o bl é m ati q u e g é n é r al e 

 

Bi e n q u e d es tr a v a u x ai e nt d éj à ét é r é alis é s, d e n o m br e us es li mit ati o ns e xi st e nt e n c or e p o ur 

b é n éfi ci er pl ei n e m e nt d es p erf or m a n c es di él e ctri q u es d e c es n o u v e a u x m at éri a u x bi os o ur c és. 

P ar e x e m pl e, l a f ai bl e st a bilit é t h er m o m é c a ni q u e d e l’ a ci d e p ol yl a cti q u e ( P L A) à l' ét at 

c a o ut c h o ut e u x p o urr ait li mit er s o n a p pli c a bilit é. D e pl us, l a gr a n d e m aj orit é d es tr a v a u x d e 

r e c h er c h e a ct u els m e n é s s e c o n c e ntr e s ur l’ a u g m e nt ati o n d e l a c o n d u cti vit é él e ctri q u e d es 

p ol y m èr e s bi os o ur c és. Tr ès p e u d e tr a v a u x e xist e nt c o n c er n a nt l e p ot e nti el d es p ol y m èr es 

bi o s o ur c és p o ur l e d o m ai n e d e l’is ol ati o n él e ctri q u e, o u p o ur f a bri q u er d e s m at éri a u x à f ai bl e 

p er mitti vit é ( m at éri a u x « l o w- k »). Or c es d e u x d o m ai n es r e gr o u p e nt d e n o m br e u x pr o d uits 

fi ni s, c o m m e l e s is ol at e urs él e ctri q u es, l es P C B et is ol a nts d e c â bl es él e ctri q u es. D e pl us, l e s 

c o n d e ns at e urs él e ctri q u es et l es tr a nsist ors o nt b es oi n d e t els m at éri a u x p o ur ass ur er l e ur b o n 

f o n cti o n n e m e nt. 

 

1. 3.  O ri gi n alit é d u p r oj et 

 

L’ ori gi n alit é d u pr oj et s er a tri pl e. Pr e mi èr e m e nt, n o us pr o p os o ns u n e ét u d e r ati o n n ell e d e 

m él a n g e s bi n air es d e p ol y m èr es bi o s o ur c és. C ett e ét u d e p ort er a s ur l a c o m p ar ais o n d e s 

pr o pri ét és di él e ctri q u es et m é c a ni q u e s d e 3 t y p es d e m él a n g es p ol y m éri q u es e n p ar all èl e. E n 

pl u s d’ ai d er à d ét er mi n er l e m eill e ur m él a n g e p o ur u n e a p pli c ati o n f ut ur e e n i m pr essi o n 3 D, 

n o us a v o ns a p pli q u é u n pl a n e x p éri m e nt al d e m él a n g e. L e pl a n d e m él a n g e est u n pl a n 
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r é p a n d u e n p h ar m a c e uti q u e et p o ur l a cr é ati o n d e b ét o n, m ais à n otr e c o n n aiss a n c e, c e t y p e 

d e pl a n n’ est q u e tr ès p e u a p pli q u é p o ur c o n c e v oir d es m él a n g es d e p ol y m èr es. 

D e u xi è m e m e nt, n o u s pr o p os o ns d’i m pri m er e n 3 D d es m él a n g es d e P L A et d’ a c ét at e d e 

c ell ul o s e ( C A). C e s o nt d e s m él a n g es q ui n e s o nt q u e tr ès p e u ét u di é s. D e pl u s et à n otr e 

c o n n aiss a n c e, d e t el s m él a n g es n’ o nt j a m ai s ét é mis e n œ u vr e p ar i m pr essi o n 3 D, et j a m ais 

p o ur u n e a p pli c ati o n e n i s ol ati o n él e ctri q u e. P o u v oir c o m bi n er c es d e u x d er ni ers p oi nts 

p er m ettr a d’ a p p ort er u n e pr of o n d e ur s u p pl é m e nt air e à l’i n n o v ati o n a p p ort é e p ar l e pr oj et. 

Tr oisi è m e m e nt, n o us pr o p o s o n s d’i m pri m er e n 3 D d es bi o c o m p osit es et d es 

bi o n a n o c o m p osit es. M ê m e si l’ utilis ati o n d e bi o c o m p osit e s d a ns l'i m pr essi o n 3 D est d e pl u s 

e n pl us c o ur a nt e, c o m bi n er à l a f ois i m pr essi o n 3 D et u n e a p pli c ati o n e n is ol ati o n él e ctri q u e 

est i n n o v a nt.  

 

1. 4.  O bj e ctifs d u p r oj et 

 

1. 4. 1.  O bj e ctif g é n ér al 

 

L’ o bj e ctif g é n ér al d e l a t h ès e vis e à e x pl or er l es p erf or m a n c es di él e ctri q u es d es p ol y m èr es 

bi o d é gr a d a bl es et/ o u bi os o ur c és. 

 

1. 4. 2.  O bj e ctifs s p é cifi q u es et h y p ot h ès es d e r e c h er c h e a ss o ci é es 

 

P o ur att ei n dr e l' o bj e ctif pri n ci p al, l es tr ois o bj e ctif s s p é cifi q u es d u pr oj et s o nt l e s s ui v a nts : 

 

- R e c e ns er l e s a p pli c ati o n s p ot e nti ell es d e s m at éri a u x bi os o ur c és d a ns l e d o m ai n e 

di él e ctri q u e 

  H y p ot h ès e : l e s p ol y m èr e s iss us d e l a tr a nsf or m ati o n d e bi or ess o ur c es 

( bi os o ur c és) s er ai e nt d e p ot e nti els c a n di d ats p o ur r e m pl a c er l es m at éri a u x 

di él e ctri q u es p ol y m éri q u es 

 

 

 



- C o n c e v oir et c ar a ct éris er l e s pr o pri ét és di él e ctri q u es d e m at éri a u x bi o s o ur c és 

  H y p ot h ès e : l es pr o pri ét é s di él e ctri q u es d es p ol y m èr es bi os o ur c és s er o nt pl us 

él e v é es q u e l e urs c o ntr e p arti es s y nt h éti q u e s 

 

- O pti mi s er l e s m at éri a u x bi o s o ur c és p o ur l es r e n dr e c o m p étitifs f a c e a u x m at éri a u x 

c o n v e nti o n n els d u d o m ai n e di él e ctri q u e 

  H y p ot h ès e : e n c o m bi n a nt l’i m pr e ssi o n 3 D et d es pl a ns d’ e x p éri e n c e, il s er ait 

p o ssi bl e d e r e n dr e l es p ol y m èr es bi o s o ur c és c o m p étitifs f a c e à l e urs 

c o ntr e p arti es s y nt h éti q u e s p o ur l’is ol ati o n él e ctri q u e 

 

1. 5.  C o nt e n u d e l a t h ès e 

 

C ett e pr é s e nt e t h ès e est c o n stit u é e d e si x gr a n ds c h a pitr es, d o nt tr ois r e gr o u p e nt l es r és ult ats 

e x p éri m e nt a u x. L e pr és e nt c h a pitr e tr ait e d u c o nt e xt e g é n ér al d e s m at éri a u x di él e ctri q u es, 

m ais a ussi d u b es oi n d e tr o u v er d es alt er n ati v e s d ur a bl es et bi o s o ur c é es à c es m at éri a u x. U n e 

br è v e dis c ussi o n c o n c er n a nt l e p ot e nti el d es p ol y m èr es bi o s o ur c és p o ur r e m pl a c er l e s 

m at éri a u x di él e ctri q u es c o n v e nti o n n els a ét é pr és e nt é e. C ett e pr e mi èr e p arti e a a ussi pr és e nt é 

l a pr o bl é m ati q u e g é n ér al e, l es o bj e ctifs, ai n si q u e l es h y p ot h ès es d e r e c h er c h e ass o ci é es. P o ur 

fi nir, c e c h a pitr e pr és e nt e l’ or g a nis ati o n g é n ér al e d u d o c u m e nt. 

 

L e d e u xi è m e c h a pitr e pr o p os e u n ét at d e l’ art d ét aill é a x é s ur l es pr o pri ét és di él e ctri q u es d e s 

p ol y m èr e s bi o s o ur c és. C e c h a pitr e est di vis é e n d e u x p arti e s. L a pr e mi èr e p arti e vi s e à 

pr és e nt er l a t h é ori e s ur l e s m at éri a u x di él e ctri q u es, ai nsi q u e l es diff ér e nt s p ol y m èr es 

bi o s o ur c és r e n c o ntr és d a ns l a litt ér at ur e. U n e a n al ys e c o m p ar é e d es pr o pri ét és di él e ctri q u es 

d e s p ol y m èr e s bi os o ur c és, ai n si q u e diff ér e nts p ol y m èr es s y nt h éti q u es c o ur a m m e nt utilis és 

d a ns l e d o m ai n e di él e ctri q u e, est e ns uit e pr o p os é e et di s c ut é e. L a s e c o n d e p arti e, pr és e nt é e 

s o u s l a f or m e d’ u n e r e v u e d e l a litt ér at ur e [ R 1], pr és e nt e diff ér e nt es str at é gi es p er m ett a nt d e 

f a v oris er l’ a p pli c ati o n d es m at éri a u x bi os o ur c és d a ns d es a p pli c ati o ns d’is ol ati o n él e ctri q u e 

et l es r é c e nt es a p pli c ati o ns pr o p os é es p ar diff ér e nt es é q ui p es d e r e c h er c h e. C e c h a pitr e 

p er m et d’i d e ntifi er l es p ol y m èr e s bi o s o ur c és a v e c l es p ot e nti el s d’ a p pli c ati o n l es pl us 
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i nt ér ess a nt s p o ur u n e a p pli c ati o n e n i s ol ati o n él e ctri q u e, ai n si q u e l es diff ér e nt es str at é gi es 

a p pli c a bl e s p o ur f a v oris er l’ utili s ati o n d es p ol y m èr es bi os o ur c és. 

L e tr oi si è m e c h a pitr e pr és e nt e l es diff ér e nt es d é m ar c h es e x p éri m e nt al es m e n é es d ur a nt l e 

pr oj et. L es m ati èr es, m ét h o d ol o gi es st atisti q u e s, ai n si q u e l es m ét h o d es d e f a bri c ati o n et 

c ar a ct éris ati o ns s o nt s yst é m ati q u e m e nt pr és e nt é es p o ur c h a c u n e d es p h as e s e x p éri m e nt al es. 

 

L e q u atri è m e c h a pitr e pr és e nt e l a c o n c e pti o n et c ar a ct éris ati o n d e m él a n g es p ol y m éri q u es à 

b as e d e P L A, d e p ol y h y dr o x y b ut yr at e- c o- v al ér at e ( P H B V) et d e C A. L es r és ult ats s o nt 

pr és e nt és s o us l a f or m e d’ u n arti cl e [ A 1] r é alis a nt u n f o c us m aj orit air e m e nt s ur l e s pr o pri ét és 

di él e ctri q u es et r h é ol o gi q u es. C et arti cl e est e n s uit e dis c ut é et mis e n p ers p e cti v e a v e c d e s 

a n al ys es m é c a ni q u es d y n a mi q u es et t h er mi q u es afi n d’i d e ntifi er l e m él a n g e p ol y m éri q u e 

a v e c l e pl us f ort p ot e nti el p o ur s o n utilis ati o n e n i m pr essi o n 3 D pr o gr a m m é e d a ns l a s uit e d u 

pr oj et. 

 

L e ci n q ui è m e c h a pitr e pr és e nt e l a c o n c e pti o n et c ar a ct éris ati o n d u m él a n g e pr é c é d e m m e nt 

s él e cti o n n é p o ur l’i m pr essi o n 3 D d e bi o c o m p o sit e s, ai nsi q u e l e ur s p erf or m a n c es 

di él e ctri q u es, r h é ol o gi q u es et m é c a ni q u es. L es r és ult ats s o nt pr és e nt és s o us l a f or m e d e d e u x 

arti cl es. L’ arti cl e [ A 2] pr és e nt e u n e a n al ys e d es pr o pri ét és di él e ctri q u es et m é c a ni q u e s d e 

m él a n g e s P L A: C A afi n d’ ét u di er l’i nfl u e n c e d e l a t e n e ur e n C A et d u pr o c é d é d’i m pr essi o n 

3 D s ur l es pr o pri ét és di él e ctri q u es, m é c a ni q u es d y n a mi q u e s et r h é ol o gi q u es d es m él a n g es 

P L A: C A. L’ arti cl e [ A 3] tr ait e d e l’ utilis ati o n d’ u n pl a n d e T a g u c hi p o ur c o m pr e n dr e 

c o m m e nt l es p ar a m ètr es d’i m pr essi o n et l e t a u x d e C A d a ns l e m él a n g e i nfl u e n c e nt l es 

pr o pri ét és m é c a ni q u es et di él e ctri q u es d es m él a n g es P L A: C A, t o ut e n pr o p os a nt d es 

o pti mis ati o ns di él e ctri q u es et m é c a ni q u es. P o ur fi nir, l’ arti cl e [ A 4] pr o p os e u n e ét u d e 

s y nt h éti q u e d es m at éri a u x d é v el o p p és d ur a nt c e c h a pitr e. L es r és ult ats d e c e s tr a v a u x 

c o m bi n és o nt p er mis d’ ét u di er l e p ot e nti el d es m él a n g es P L A: C A i m pri m é e n 3 D p o ur 

pr o m o u v oir l’i nt é gr ati o n d e m at éri a u x bi o s o ur c és p o ur d es a p pli c ati o ns d’is ol ati o n 

él e ctri q u e. 

 

L e si xi è m e c h a pitr e pr és e nt e l a c o n c e pti o n et c ar a ct éris ati o n d e c o m p osit es à b as e 

c ell ul o si q u e, ai nsi q u e l e urs p erf or m a n c es di él e ctri q u es, r h é ol o gi q u e s et m é c a ni q u es. L e s 



r és ult ats s o nt pr é s e nt és s o us l a f or m e d e d e u x arti cl es. L’ arti cl e [ A 5] est u n e a n al ys e d es 

pr o pri ét és di él e ctri q u es et m é c a ni q u es d e bi o c o m p osit es P L A: mi cr o crist a u x d e c ell ul os e 

( M C C) et d e bi o n a n o c o m p osit es P L A: n a n o crist a u x d e c ell ul o s e ( N C C) afi n d’ ét u di er 

l’i nfl u e n c e d es c h ar g es c ell ul o si q u es et d u pr o c é d é d’i m pr essi o n 3 D s ur l es pr o pri ét é s 

di él e ctri q u e s, m é c a ni q u es d y n a mi q u es et r h é ol o gi q u es d es bi o c o m p osit e s et 

bi o n a n o c o m p osit es. L’ arti cl e [ A 6] pr o p o s é s e c o n c e ntr e s ur l’ utili s ati o n d’ u n pl a n 

d’ e x p éri e n c e f a ct ori el p o ur c o m pr e n dr e c o m m e nt l e s p ar a m ètr e s d’i m pr essi o n et l e t a u x d e 

c h ar g e c ell ul osi q u es d u m él a n g e i nfl u e n c e nt l es pr o pri ét és m é c a ni q u es et di él e ctri q u es, t o ut 

e n pr o p os a nt d e s m at éri a u x o pti mi s és. L es r és ult ats d e c es arti cl es c o m bi n és p er m ett e nt 

d’ ét u di er l e p ot e nti el d es bi o c o m p o sit es et bi o n a n o c o m p osit es à b as e d e c ell ul o s e, i m pri m é s 

e n 3 D, p o ur pr o m o u v oir l’i nt é gr ati o n d e m at éri a u x bi o s o ur c és p o ur d es a p pli c ati o ns 

d’is ol ati o n él e ctri q u e. 

 

L a fi n d u m a n us crit pr és e nt er a u n e c o n cl usi o n gl o b al e d u pr oj et et l e s p ot e nti ell es 

p ers p e cti v es o u v ert es.  



7 

 

1. 6.  O r g a ni s ati o n d e l a t h ès e 

 

 

Fi g u r e 1. 1  : Or g a nis ati o n d e l a t h è s e 

 

  



C h a pit r e 2)  S y nt h ès e bi bli o g r a p hi q u e 

2. 1.  N oti o n s di él e ct ri q u es  

 

2. 1. 1.  P arti e t h é ori q u e 

 

L es m at éri a u x di él e ctri q u es s o nt d es m at éri a u x g é n ér al e m e nt c o nsi d ér és c o m m e d es 

m at éri a u x i s ol a nt s, d o nt l a b a n d e i nt er dit e ( à s a v oir l a pl a g e d’ é n er gi e e ntr e l a b a n d e d e 

v al e n c e et l a b a n d e d e c o n d u cti o n él e ctr o ni q u e) est s u p éri e ur e à 3 e V ( P s arr as, 2 0 1 8). L es 

m at éri a u x di él e ctri q u es l es pl us c o ur a nt s et utili s és s o nt l e b oi s, l es p ol y m èr es et l es 

c ér a mi q u es. C es m at éri a u x s o nt n é a n m oi ns c a p a bl es d’i nt er a gir s o us l’ eff et d’ u n c o ur a nt 

él e ctri q u e alt er n atif ( A C), f or m a nt ai nsi u n e p ol ari s ati o n à l’ é c h ell e mi cr o s c o pi q u e et/ o u 

n a n os c o pi q u e. À l’ é c h ell e m a cr os c o pi q u e, c ett e p ol ari s ati o n c o n d uit à l a n oti o n d e 

p er mitti vit é ( P s arr as, 2 0 1 8). L a Fi g u r e 2. 1  ill ustr e l a v ari ati o n d e l a p er mitti vit é d’ u n 

m at éri a u di él e ctri q u e t h é ori q u e e n f o n cti o n d e l a fr é q u e n c e él e ctri q u e ( P s arr as, 2 0 1 8) : 

 

 

Fi g u r e 2. 1  : V ari ati o n t h é ori q u e d e l a c o nst a nt e di él e ctri q u e ( ε’) et p ert e di él e ctri q u e ( ε ”) 

d’ u n m at éri a u p ol air e, e n f o n cti o n d e l a fr é q u e n c e él e ctri q u e a p pli q u é e ( P s arr as, 2 0 1 8) 
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Pl usi e urs t y p es d e p ol ari s ati o n s diff ér e nt es i n d ui s e nt l a p er mitti vit é fi n al e d’ u n m at éri a u, 

c h a c u n e d é p e n d a nt e d’ u n e g a m m e d e fr é q u e n c e s él e ctri q u es et a ss o ci é e à u n e é c h ell e d e 

m at éri a u pr o pr e :  

 

- L a p ol ari s ati o n i nt erf a ci al e ( a u ssi a p p el é e M a x w ell- W a g n er- Sill ars ( M W S) o u 

p ol ari s ati o n d e c h ar g e d’ es p a c e) est u n e p ol ari s ati o n c ar a ct éri sti q u e q u e l’ o n r etr o u v e 

d a ns l es m at éri a u x h ét ér o g è n es ( G all ot- L a v all e e a n d H e u x, 2 0 1 3; J e s z k a et al., 2 0 1 0; 

Ps arr a s, 2 0 1 8). L ors q u’ u n c h a m p él e ctri q u e est a p pli q u é, d es c h ar g e s él e ctri q u es 

s’ a c c u m ul e nt e ntr e d e u x p h as es d’ u n m at éri a u d o nt l a c o n d u cti vit é et l a p er mitti vit é 

s o nt s uffi s a m m e nt diff ér e nt es ( Ps arr as, 2 0 1 8). C ett e p ol aris ati o n p e ut êtr e o b s er v é e 

d a ns l es c o m p osit es, o ù l a p ol aris ati o n s e pr o d uit à l’i nt erf a c e m atri c e- c h ar g e (J e s z k a 

et al., 2 0 1 0; L ar g u e c h et al., 2 0 2 1). D a n s l es s yst è m es p ol y m éri q u es, c ett e 

p ol ari s ati o n p e ut é g al e m e nt s e m a nif e st er e ntr e l e s p h as e s a m or p h es et cri st alli n es 

( G all ot- L a v all e e a n d H e u x, 2 0 1 3; H e g d e et al., 2 0 1 6). L a p ol aris ati o n M W S e st 

p arti c uli èr e m e nt vi si bl e à b ass e fr é q u e n c e et à h a ut e t e m p ér at ur e, o ù ell e j o u e u n r ôl e 

m aj e ur d a ns l a p er mitti vit é ( G all ot- L a v all e e a n d H e u x, 2 0 1 3; H e g d e et al., 2 0 1 6; 

J es z k a et al., 2 0 1 0; L ar g u e c h et al., 2 0 2 1). 

 

- L a p ol aris ati o n di p ol air e ( é g al e m e nt a p p el é e p ol ari s ati o n r ot ati o n n ell e o u 

m ol é c ul air e) est pr o v o q u é e p ar l a pr és e n c e d e m ol é c ul es as y m étri q u e s d a ns l e 

m at éri a u ( P s arr as, 2 0 1 8). L a t e n e ur e n h u mi dit é d u m at éri a u p e ut é g al e m e nt êtr e 

r es p o ns a bl e d’ u n e f ort e p ol ari s ati o n di p ol air e ( K o u b a a et al., 2 0 0 8). L a Fi g u r e 2. 2  

pr és e nt e u n e cl assifi c ati o n d e q u el q u es gr o u p es f o n cti o n n el s t y pi q u es r e n c o ntr és d a ns 

l a c o m p ositi o n d es p ol y m èr es.  

 

Fi g u r e 2. 2 : Cl assifi c ati o n d es gr o u p es c hi mi q u es p ar l e ur p ol arit é  

( A d a pt é d e O p h ar dt, 2 0 0 3; Y o u n g a n d W ei gl a n d, 2 0 0 2) 



À titr e d’ e x e m pl e, l e p ol y pr o p yl è n e ( P P) a u n e p ol arit é tr ès f ai bl e, c ar il n e p oss è d e 

q u e d es gr o u p es al k yl es et m ét h yl es. E n E n r e v a n c h e, l e p ol y( c hl or ur e d e vi n yl e) 

( P V C) p oss è d e d e s gr o u p es h al o g é n ur es l ui d o n n a nt u n e m or p h ol o gi e c hi mi q u e 

c o m p ar a bl e à c e u x d u P P, m ai s a v e c u n e as y m étri e m ol é c ul air e l e r e n d a nt pl u s p ol air e 

q u e c e d er ni er. P o ur r a p p el, l’ él e ctr o n é g ati vit é ( χ) d e l’ h y dr o g è n e, d u c ar b o n e et d u 

c hl or e e st r es p e cti v e m e nt d e 2, 1, 2, 5 et 3 ( u nit é s a ns di m e nsi o n) ( O u ell ett e a n d R a w n, 

2 0 1 5). L a fr é q u e n c e él e ctri q u e a p pli q u é e a u s yst è m e a u n i m p a ct n é g atif s ur l a 

p ol aris ati o n di p ol air e d u s yst è m e. À m e s ur e q u e l a fr é q u e n c e a u g m e nt e, l e di p ôl e a 

m oi n s d e t e m p s p o ur s’ a d a pt er à l a v ari ati o n d e fr é q u e n c e d u c h a m p él e ctri q u e. C ett e 

r el ati o n fr é q u e n c e/ p ol aris ati o n di p ol air e est l ar g e m e nt o bs er v é e d a ns l a litt ér at ur e 

( Bill a h, 2 0 1 6; Ell o u mi et al., 2 0 2 1; Fr e di n et al., 2 0 1 3; G all ot- L a v all e e a n d H e u x, 

2 0 1 3; H e g d e et al., 2 0 1 6; K h o u aj a et al., 2 0 2 1; M a e n o et al., 2 0 0 5). 

 

- L a p ol aris ati o n i o ni q u e ( é g al e m e nt a p p el é e p ol ari s ati o n vi br at oir e o u at o mi q u e) est 

u n e p ol aris ati o n f a v oris é e d a ns l es str u ct ur es i o ni q u e s t ell es q u e l es c ér a mi q u e s. Ell e 

s e pr o d uit l ors q u e l e c h a m p él e ctri q u e i nt er a git a v e c u n s yst è m e i o ni q u e, attir a nt o u 

r e p o uss a nt l es i o ns p o sitifs ( c ati o ns) et l e s i o ns n é g atifs ( a ni o n s), li és p ar d e s li ais o n s 

i o ni q u es o u n o n c o v al e nt es ( B al as u br a m a n y a m et al., 2 0 1 4). L es cri st a u x i o ni q u es 

p e u v e nt e n g e n dr er d e s p h é n o m è n es p h ysi q u es t els q u e l a f err o él e ctri cit é ( J o w a n d 

C y g a n, 1 9 9 2), l a pi é z o él e ctri cit é ( A n d o et al., 1 9 8 6), et l a p yr o él e ctri cit é ( C ol br o o k 

a n d R o b ert s, 1 9 8 9). S el o n l e s yst è m e i o ni q u e t est é, c ett e p ol aris ati o n s e pr o d uit à d e s 

fr é q u e n c es él e ctri q u es c o m pris es e ntr e 1 0 1 0  et 1 01 3 H z ( Bill a h, 2 0 1 6; 

Fr e di n et al., 2 0 1 3). 

 

- L a p ol aris ati o n él e ctr o ni q u e i nt er vi e nt à l’ é c h ell e at o mi q u e. V ers l e s fr é q u e n c es d e 

l’ or dr e d u p ét a h ert z ( 1 01 5  H z), l’ at o m e s e d éf or m e s o us l’ eff et d’ u n c h a m p él e ctri q u e 

( Fr e di n et al., 2 0 1 3). L es c h ar g es p ositi v es ( pr ot o ns) et n é g ati v es ( n u a g e él e ctr o ni q u e) 

mi gr e nt p o ur s ui vr e l a tr è s h a ut e fr é q u e n c e d u c h a m p él e ctri q u e, s el o n P s arr as ( 2 0 1 8). 

C ett e p ol aris ati o n est dir e ct e m e nt li é e a u n o m br e d’ él e ctr o ns d e l’ at o m e/i o n pr é s e nt, 

et l’i nt e nsit é d u c h a m p él e ctri q u e a u n i m p a ct pr o p orti o n n el s ur l a p ol aris ati o n 

él e ctr o ni q u e ( B al a s u br a m a n y a m et al., 2 0 1 4). 



1 1 

 

S el o n l e urs str u ct ur es c hi mi q u es et l e urs p ol arit és, l es p ol y m èr e s p e u v e nt êtr e s é p ar és e n 

d e u x c at é g ori es ( D u b ois, 2 0 0 1) : 

 

- L es p ol y m èr es p ol air es pr és e nt e nt u n e dis s y m étri e p ol air e pl us o u m oi ns pr o n o n c é e, 

e n f o n cti o n d e l e urs gr o u p e m e nt s él e ctr o n é g atifs pr és e nts ( = O, – N –, – S –, C = O, C ≡ N 

...), et d e l e ur s p ositi o n s r el ati v e p ar r a p p ort à l a c h ai n e c ar b o n é pri n ci p al e ( D u b ois, 

2 0 0 1). L e P V C, l e c hit os a n e ( C S), l e p ol y m ét h a cr yl at e d e m ét h yl e ( P M M A), l e 

p ol y vi d o n e ( P V P), l e p ol y(fl u or ur e d e vi n yli d è n e) ( P V D F) et l’ al c o ol p ol y vi n yli q u e 

( P V A) s o nt d es p ol y m èr e s p ol air es t y pi q u es ( A zi z et al., 2 0 2 0 a). C e s p ol arit é s él e v é es 

s o nt p arti c uli èr e m e nt i nt ér ess a nt es p o ur l a f a bri c ati o n d’ él e ctr ol yt e s s oli d es, o ù c es 

m at éri a u x offr e nt l a f ai bl e c o n d u cti vit é él e ctri q u e et l a h a ut e c o n d u cti vit é i o ni q u e 

r e q ui s es p o ur u n s é p ar at e ur a n o d e- c at h o d e effi c a c e ( Li a n d Li, 2 0 2 2). 

 

- L es p ol y m èr es a p ol air es s o nt pri n ci p al e m e nt utilis és c o m m e is ol a nts él e ctri q u es et 

s o nt g é n ér al e m e nt c o m p os é s d e c ar b o n e et d’ h y dr o g è n e. L e p ol y ét h yl è n e ( P E) et l e 

P P s o nt d es p ol y m èr es a p ol air es c o ur a nts. S’il s c o nti e n n e nt d es at o m e s f ort e m e nt 

él e ctr o n é g atifs t el s q u e l e fl u or, l e c hl or e o u l’ o x y g è n e, c es d er ni ers s o nt di s p os é s 

s y m étri q u e m e nt a ut o ur d u s q u el ett e c ar b o n é, a n n ul a nt p arti ell e m e nt l e ur a p p ort d e 

p ol arit é à l a m ol é c ul e ( D u b ois, 2 0 0 1). L e p ol yt étr afl u or o ét h yl è n e ( P T F E) est u n 

e x e m pl e t y pi q u e d e p ol y m èr e a p ol air e, m ais p oss é d a nt d es at o m es f ort e m e nt 

él e ctr o n é g atifs. 

 

2. 1. 2.  Gr a n d e urs p h ysi q u es d a n s l e d o m ai n e di él e ctri q u e 

 

2. 1. 2. a.  P er mitti vit é c o m pl e x e : c o nst a nt e di él e ctri q u e ε’ et p ert e di él e ct ri q u e ε ” 

 

L es m e s ur es di él e ctri q u es s o nt g é n ér al e m e nt eff e ct u é es à l’ ai d e d’ u n s p e ctr o m ètr e 

di él e ctri q u e fr é q u e nti el l ar g e b a n d e ( B D S). L’ a p p ar eil s e pr és e nt e c o m m e s uit : u n g é n ér at e ur 

él e ctri q u e a p pli q u e u n si g n al si n us oï d al à d e u x él e ctr o d es. U n v olt m ètr e et u n a m p èr e m ètr e 

r e c u eill e nt l es si g n a u x él e ctri q u es r és ult a nts. L a Fi g u r e 2. 3 a) ill ustr e l e s c h é m a él e ctri q u e 

t h é ori q u e d u s yst è m e. 



 

 

Fi g u r e 2. 3 : a) R e pr é s e nt ati o n s c h é m ati q u e d u s p e ctr o m ètr e di él e ctri q u e et d e l a 

p ol ari s ati o n d e l’ é c h a ntill o n s o u mi s à u n c h a m p él e ctri q u e, b) pr oj e cti o n d e l a c o n st a nt e 

di él e ctri q u e et d u f a ct e ur d e p ert e d a ns l e pl a n c o m pl e x e ( A d a pt é d e ( H e g d e, 2 0 1 7; 

S c h ö n h al s, 2 0 1 0))  

 

L e s yst è m e él e ctr o d e/ é c h a ntill o n/ él e ctr o d e p e ut ai nsi êtr e c o nsi d ér é c o m m e u n c o n d e ns at e ur 

pl a n, l’ é c h a ntill o n i ns ér é j o u a nt l e r ôl e d e l’i s ol a nt di él e ctri q u e. L’ é c h a ntill o n est p ositi o n n é 

e ntr e c es d e u x él e ctr o d es et s a p er mitti vit é p e ut êtr e e x pri m é e s o us f or m e c o m pl e x e p ar l es 

É q u ati o n s 1  et 2 ( B e n a b e d a n d S e g hi er, 2 0 1 5; J a c o b et al., 2 0 0 6):  

 

𝜀′ = 
 ∗ 

 ∗ 
          É q u ati o n 1 

 

𝜀 = 𝑡 𝑎 𝑛 𝛿 ∗ 𝜀′         É q u ati o n 2 

 

O ù C p  est l a c a p a cit é él e ctri q u e d o n n é e e n F ar a d, S  est l a s e cti o n d e l’ é c h a ntill o n ( e n m²), 

e p  est l a di st a n c e e ntr e l es él e ctr o d es ( e n m), et ε 0  est l a p er mitti vit é d u vi d e ( d o n n é e à 

8, 5 4 1 8 7 8 * 1 0 – 1 2  F· m– 1 ). L a c o n st a nt e di él e ctri q u e ε’  est l a c o m p os a nt e r é ell e d e l a 

p er mitti vit é c o m pl e x e et c orr e s p o n d à l a r é p o ns e d u m at éri a u t est é a u c h a m p él e ctri q u e 

a p pli q u é. L a p ert e di él e ctri q u e ε ”  est l a c o m p os a nt e i m a gi n air e d e l a p er mitti vit é et p e ut êtr e 

r eli é e à l’ é n er gi e él e ctr o m a g n éti q u e c o n v erti e e n c h al e ur p ar l e m at éri a u ( K o u b a a et al., 

2 0 0 8), p o u v a nt a c c él ér er l es p h é n o m è n e s d e d é gr a d ati o n d es p ol y m èr es. L a p ert e di él e ctri q u e 

est c al c ul é e e n f o n cti o n d e l a c o m p o s a nt e r é ell e et l a t a n g e nt e d e p ert e t a n δ ( É q u ati o n 2 ). 
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L e d é p h as a g e δ, ill u str é e n Fi g u r e 2. 3 b), c orr es p o n d a u d é p h as a g e i n d uit p ar l e m at éri a u 

e ntr e l’ o n d e él e ctr o m a g n éti q u e tr a n s mis e et r e ç u e e ntr e l es él e ctr o d es. 

 

2. 1. 2. b.  C o n d u cti vit é él e ct ri q u e σ A C  et σD C  

 

L a c o n d u cti vit é él e ctri q u e d’ u n m at éri a u d ési g n e s a c a p a cit é à l aiss er p ass er u n fl u x 

d’ él e ctr o ns. C e fl u x d’ él e ctr o ns cr é e u n c o ur a nt él e ctri q u e p ass a nt a u tr a v ers d u m at éri a u. 

C ett e c o n d u cti vit é, é g al e m e nt n o m m é e c o n d u cti vit é v ol u mi q u e, p e ut êtr e e x pri m é e p ar l e s 

É q u ati o ns 3 et  4 (J a c o b et al., 2 0 0 6): 

 

𝜀 = 
 ∗ 

                   É q u ati o n 3 

 

𝜀 =                    É q u ati o n 4 

 

O ù σ  est d o n n é e n S· m– 1 , R  c orr es p o n d a nt à l a r ési st a n c e él e ctri q u e d e l’ é c h a ntill o n ( e n Ω). 

S  et e p  c orr es p o n d e nt r es p e cti v e m e nt à l a s urf a c e ( e n m²) et à l’ é p ais s e ur ( e n m) d es 

é c h a ntill o ns. L a c o n d u cti vit é él e ctri q u e p e ut é g al e m e nt êtr e e x pri m é e c o m m e l’i n v ers e d e l a 

r ésisti vit é v ol u mi q u e ρ v ( e n Ω· m) (É q u ati o n 4 ). E n f o n cti o n d e l a n at ur e d u c o ur a nt 

él e ctri q u e a p pli q u é, d e u x t y p es d e c o n d u cti vit é e xist e nt : l a c o n d u cti vit é e n c o ur a nt alt er n atif 

σ A C  et l a c o n d u cti vit é e n c o ur a nt c o nti n u ( D C) σD C . S o u s l a pr és e n c e d’ u n c h a m p él e ctri q u e 

alt er n atif, l a c o n d u cti vit é él e ctri q u e σ A C  p e ut êtr e d ét er mi n é e a v e c l’É q u ati o n 5  ( B e n a b e d 

a n d S e g hi er, 2 0 1 5; Ki m et al., 2 0 1 8): 

 

𝑡 = 𝑎 ∗ 𝑛 ∗ 𝛿 =  2 𝜀 𝑓 ∗ 𝜀 ∗ 𝜀            É q u ati o n 5  

 

O ù σ A C  est e x pri m é e n S· m– 1 , ω  est l a fr é q u e n c e a n g ul air e et f est l a fr é q u e n c e él e ctri q u e 

a p pli q u é e ( e n H z). L a c o n d u cti vit é él e ctri q u e est f ort e m e nt d é p e n d a nt e d e l a n at ur e d u 

m at éri a u tr a v ers é. Tr ois c at é g ori e s d e m at éri a u x e xi st e nt e n f o n cti o n d e l e ur c o n d u cti vit é : 

is ol a nt ( σ < 1 0– 8  S· c m– 1 ), s e mi c o n d u ct e ur ( 1 0– 8  S· c m– 1  < σ < 1 02  S· c m– 1 ) et c o n d u ct e ur 

( σ > 1 02  S· c m– 1 ) c o m m e pr és e nt é e n Fi g u r e 2. 4 .  



 

 

Fi g u r e 2. 4  : C o n d u cti vit é él e ctri q u e d e p ol y m èr e s et d e di v ers m at éri a u x ( a d a pt é d e 

S ol a z z o et al. ( 2 0 1 9)) 

 

L es p ol y m èr es s o nt d es m at éri a u x g é n ér al e m e nt cl ass és c o m m e i s ol a nt s e n r ai s o n d e l e ur 

c o n d u cti vit é r el ati v e m e nt f ai bl e p ar r a p p ort à d’ a utr es m at éri a u x ( S ol a z z o et al., 2 0 1 9). 

C e p e n d a nt, d e s p ol y m èr es t el s q u e l e p ol y p yrr ol e ( P P y) ( Li u et al., 2 0 1 8), l a p ol y a nili n e 

( P A ni) ( F a n g et al., 2 0 2 3; P ei d a v osi et al., 2 0 2 2), et l e p ol y( 3, 4- et h yl e n e di o x yt hi o p h e n e) 

( P E D O T) ( C h e n et al., 2 0 1 5) pr és e nt e nt d e b o n n e s pr o pri ét és d e c o n d u cti vit é él e ctri q u e e n 

r ai s o n d e l e urs c h aî n e s m a cr o m ol é c ul air es c o nj u g u é es ( alt er n a n c e d e si m pl es et d o u bl es 

li ai s o ns c o v al e nt es), d o n n a nt d es p ol y m èr es c o n d u ct e urs i ntri ns è q u e s ( D u b oi s, 2 0 0 1). C es 

li ai s o ns f a cilit e nt l e m o u v e m e nt él e ctr o ni q u e, r e n d a nt ai n si l e m at éri a u c o n d u ct e ur et l es 

pl a ç a nt d a ns l a g a m m e d es s e mi- c o n d u ct e urs ( S ol a z z o et al., 2 0 1 9). 

 

2. 1. 2. c.  Ri gi dit é di él e ctri q u e E B R  

 

L a ri gi dit é di él e ctri q u e c orr e s p o n d à l a t e nsi o n m a xi m al e q u’ u n m at éri a u p e ut s u bir a v a nt d e 

r o m pr e. C ett e r u pt ur e s e m a nif est e p ar l a cr é ati o n d’ u n c o urt- cir c uit vi a u n ar c él e ctri q u e. 

C ett e t e nsi o n d e r u pt ur e est a ussi n o m m é e t e nsi o n d e cl a q u a g e. L a r el ati o n e ntr e l a ri gi dit é 

di él e ctri q u e et l a t e nsi o n d e cl a q u a g e est pr é s e nt é e p ar l’ É q u ati o n 6  ( A h m e d D a b b a k et al., 

2 0 1 8) :  

 

𝜀 =           É q u ati o n 6 
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O ù V B R  est l a t e nsi o n d e cl a q u a g e e x pri m é e e n k V, e p  est l’ é p aiss e ur d e l’ é c h a ntill o n ( e n m m) 

et E B R  est l a ri gi dit é di él e ctri q u e d e l’ é c h a ntill o n ( e n k V· m m– 1 ). C o m m e l es m es ur es d’ EB R  

s o nt tr ès s e nsi bl e s à l’ h o m o g é n éit é d u m at éri a u, l e s e ss ais utilis e nt l es m ét h o d es st atisti q u es 

d e distri b uti o n d e W ei b ull. L a pr o b a bilit é q u’ u n m at éri a u s u biss e u n cl a q u a g e est d o n n é e p ar 

l’É q u ati o n 7  ( A h m e d D a b b a k et al., 2 0 1 8) 

 

𝜀 ( 𝜀 ) = 1 − 𝑡              É q u ati o n 7  

 

O ù α B R  c orr es p o n d à l a t e nsi o n t h é ori q u e o ù u n cl a q u a g e à 6 3, 2 % d e c h a n c es d’ a p p ar aitr e 

( e n k V) et β B R  est l e f a ct e ur d e f or m e ass o ci é à l a dis p ersi o n d es d o n n é es (s a ns u nit é).  

 

2. 2.  G é n é r alit és s u r l e s p ol y m è r e s bi os o u r c és et/ o u bi o d é g r a d a bl e s 

 

2. 2. 1.  L es p ol y m èr es bi os o ur c és et/ o u bi o d é gr a d a bl es 

 

2. 2. 1. a.  A ci d e p ol yl a cti q u e ( P L A) 

 

L’ a ci d e p ol yl a cti q u e ( P L A) e st u n p ol y est er bi o s o ur c é, d éri v é d e l’ a mi d o n d e m aïs. S el o n l e 

c h oi x d e l a st ér é ois o m éri e d u pr é c ur s e ur, il est p o ssi bl e d e f or m er tr ois P L A diff ér e nts : l e 

p ol y( a ci d e L-l a cti q u e) ( P L L A), l e p ol y( a ci d e D-l a cti q u e) ( P D L A) et l e p ol y( a ci d e D, L-

l a cti q u e) ( P D L L A) ( N e w m a n et al., 2 0 0 9). Afi n d’ o bt e nir d es c h aî n e s m a cr o m ol é c ul air es à 

h a ut e m ass e m ol é c ul air e ( M W) ( > 1 0 0 0 0 0 D alt o ns), A ur as et al. ( 2 0 0 4) o nt m e nti o n n é tr ois 

v oi es pri n ci p al es d e p ol y m éris ati o n, t o ut e s utilis a nt d e s é n a nti o m èr es d e l’ a ci d e l a cti q u e 

c o m m e m o n o m èr es. C es s y nt h ès es s o nt pr és e nt é es d a ns l a T a bl e 2. 1 . P o ur d es r ais o ns 

d’i n d ustri alis ati o n et d e si m pli cit é, l a pr o d u cti o n i n d ustri ell e a ct u ell e d e P L A est 

pri n ci p al e m e nt b a s é e s ur l a s y nt h ès e p ar o u v ert ur e d e c y cl e ( Y u et al., 2 0 2 3). L a Fi g u r e 2. 5  

ill ustr e l es diff ér e nts is o m èr es, ai nsi q u e l a str u ct ur e c hi mi q u e d u P L A o bt e n u p ar o u v ert ur e 

d u c y cl e d u l a cti d e. L’is o m éri e d u pr é c ur s e ur utilis é p o ur l e P L A est u n c o n c e pt i m p ort a nt, 



c ar ell e a u n i m p a ct dir e ct s ur s a cri st alli s ati o n. L es P L L A et P D L A s o nt d es p ol y m èr es s e mi-

cri st alli ns, t a n di s q u e l e P D L L A est u n p ol y m èr e a m or p h e ( N e w m a n et al., 2 0 0 9). 

  

T a bl e 2. 1 : Pri n ci p al es v oi es d e s y nt h ès e d u P L A ( *) 

Pr o c é d és d e s y nt h ès e A v a nt a g es I n c o n v é ni e nts 

P ol y c o n d e n s ati o n 
dir e ct e 

É c o n o mi q u e et si m pl e 
( A ur as et al., 2 0 0 4; Y u et 
al., 2 0 2 3; Z h a o et al., 
2 0 0 4)  

R el ati v e f ai bl e m as s e m ol air e c o m p ar é e a u x 
a utr e s pr o c é d és et n é c essit e u n e p ur g e d e l’ e a u 
pr o d uit e l or s d e l a r é a cti o n ( A ur a s et al., 2 0 0 4; Y u 
et al., 2 0 2 3)   

P ol y m éris ati o n p ar 
c o n d e n s ati o n 
a z é otr o pi q u e  

H a ut e m a ss e m ol air e 
att ei g n a bl e ( A ur a s et al., 
2 0 0 4; Y u et al., 2 0 2 3)  

D es ét a p es s u p pl é m e nt air e s s o nt n é c ess air es p o ur 
p ur g er l a s ol uti o n a z é otr o pi q u e à l a fi n d u pr o c é d é 
( Y u et al., 2 0 2 3; Z h a o et al., 2 0 0 4) 

P ol y m éris ati o n p ar 
o u v ert ur e d e c y cl e s 

H a ut e m a ss e m ol air e 
att ei g n a bl e et r é a cti o n 
f a cil e m e nt c o ntr ôl a bl e 
( A ur as et al., 2 0 0 4; Y u et 
al., 2 0 2 3)  

U n e ét a p e d e r é a cti o n s u p pl é m e nt air e et u n e 
gr a n d e p ur et é d e s m o n o m èr e s s o nt n é c ess air e s 
( Y u et al., 2 0 2 3) 

 

 

Fi g u r e 2. 5 : S y nt h ès e p ar o u v ert ur e d e c y cl e s d u P L A p ar diff ér e nt s i s o m èr es d e l a cti d es 

 

L a cri st alli nit é d u P L A a u n e i nfl u e n c e dir e ct e s ur l es pr o pri ét és m é c a ni q u e s ( G ui n a ult et al., 

2 0 1 0; Ts uji, 2 0 1 6), t h er mi q u es ( Ts uji, 2 0 1 6), p h ysi q u es ( G ui n a ult et al., 2 0 1 0), di él e ctri q u es 

( Di c htl et al., 2 0 1 7) et d e bi o d é gr a d ati o n ( P a nt a ni a n d S orr e nti n o, 2 0 1 3). L a p h as e cri st alli n e 

d u P L A p e ut s e tr o u v er s o us tr oi s f or m es diff ér e nt es : α, β, et γ, a v e c l e urs pr o pri ét és 

m é c a ni q u e s s p é cifi q u e s s el o n M üll er et al. ( 2 0 1 4). L es a ut e urs o nt c o nst at é q u e l a p h as e 

cri st alli n e l a pl us fr é q u e m m e nt o bs er v é e ét ait l a p h as e α. S a b o n n e c o m p ati bilit é bi ol o gi q u e 

( *) P o ur d e s r ai s o n s d e l o gi q u e et d e c o n c or d a n c e t o ut l e l o n g d u m a n us crit, l e t er m e d e t a bl e a ét é c h oi si e n pl a c e 

d u t er m e t a bl e a u.  
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( c o m p ost a bilit é, bi o c o m p ati bilit é et f ai bl e t o xi cit é) r e n d l e P L A i nt ér ess a nt d a ns l es 

d o m ai n es bi o m é di c a u x, d e l’ e m b all a g e et d e c hi mi e v ert e ( S c aff ar o et al., 2 0 2 0). S es 

pr o pri ét é s et s a pr o c ess a bilit é e n f o nt u n e alt er n ati v e p erti n e nt e a u p ol y st yr è n e ( P S), a u 

p ol y(t ér é p ht al at e d' ét h yl è n e) ( P E T) et a u P P ( H a m a d et al., 2 0 1 6). L’i m pr e ssi o n 3 D est u n 

a utr e d o m ai n e d’ a p pli c ati o n m aj e ur d u P L A. C ett e t e c h n ol o gi e d e tr a nsf or m ati o n 

pr o m ett e u s e pr é s e nt e d e n o m br e u x a v a nt a g es, t el s q u e s o n f ai bl e c o ût, s a r a pi dit é et s a 

p ol y v al e n c e ( C h e n et al., 2 0 2 3; K u z m a ni ć et al., 2 0 2 3; S pi n elli et al., 2 0 2 0; T a bri z et al., 

2 0 2 3). C ett e t e c h n ol o gi e f er ait d u P L A u n c h oi x a ussi p erti n e nt p o ur l es a p pli c ati o ns 

di él e ctri q u e s a v a n c é es. 

 

2. 2. 1. b.  P ol y h y d r o x y al c a n o at es ( P H As) 

 

L es p ol y h y dr o x y al c a n o at es ( P H As) s o nt u n e cl ass e d e bi o p ol y e st ers bi o d é gr a d a bl es 

li n é air es, p o u v a nt êtr e cl as sifi é es e n tr oi s cl ass es e n f o n cti o n d e l a l o n g u e ur d e l e urs c h aî n es 

R : l e s P H As à c h aî n e c o urt e ( R < 6 at o m es d e c ar b o n e), l e s P H As à c h aî n e m o y e n n e 

( 6 < R < 1 3 at o m es d e c ar b o n e) et l e s P H As à c h aî n e l o n g u e ( R > 1 4 at o m es d e c ar b o n e) 

(Fi g u r e 2. 6 ).  

 

 

Fi g u r e 2. 6 : S y nt h ès e d e p ol y h y dr o x y al c a n o at e ( P H A) et f or m ul ati o ns c hi mi q u es d e 

diff ér e nt s P H As  



L es P H As p e u v e nt êtr e s y nt h étis és p ar d es c ell ul es v é g ét al es n at ur ell es o u tr a ns g é ni q u es 

( B o h m ert- T at ar e v et al., 2 0 1 1, 2 0 0 0; S n ell et al., 2 0 1 5) et d es b a ct éri es ( Bl a n d ó n et al., 2 0 2 0; 

K oll er et al., 2 0 0 5; T a g a et al., 1 9 9 7). S n ell et al. ( 2 0 1 5) o nt r a p p ort é u n r e n d e m e nt e n 

p ol y h y dr o x y b ut yr at e ( P H B) à p artir d e c ell ul es v é g ét al es d’ e n vir o n 1 0 % e ntr e 1 9 9 2 et 2 0 1 2. 

U n r e n d e m e nt d e 1 8, 8 % e n m ass e s è c h e t ot al e a ét é o bt e n u d a ns d es pl asti d es d e pl a nt es d e 

t a b a c p ar B o h m ert- T at ar e v et al. ( 2 0 1 1). D es r e n d e m e nt s d e 4 0 % e n m ass e s è c h e t ot al e o nt 

m ê m e ét é o bt e n u s d a ns d e l’ ar a b ett e d e T h ali us tr a ns g é ni q u e ( Ar a bi d o psi s t h ali a n a ) p ar l e 

m ê m e a ut e ur ( B o h m ert- T at ar e v et al., 2 0 0 0), m ai s a v e c u n eff et c yt ot o xi q u e o bs er v é e n 

r ai s o n d’ u n e t e n e ur e x c es si v e e n P H As. E n c o m p ar ai s o n, l es b a ct éri es p e u v e nt att ei n dr e d es 

r e n d e m e nts pl u s él e v és ( C astil h o et al., 2 0 0 9). L es r e n d e m e nt s e n p ol y h y dr o x y b ut yr at e s et 

p ol y h y dr o x y b ut yr at e- c o- v al ér at es o nt ét é r a p p ort é s à 8 1, 4 et 7 6 % r es p e cti v e m e nt ( K oll er et 

al., 2 0 0 5; T a g a et al., 1 9 9 7). L es pr o pri ét és m é c a ni q u es d u P H B s o nt pr o c h es d e c ell es d u 

P L A, m ais s a p h a s e cri st alli n e pl us él e v é e l e r e n d tr è s c ass a nt, et s a pr o c ess a bilit é tr ès li mit é e 

r e n d s o n e x pl oit ati o n i n d ustri ell e diffi cil e ( G a s mi et al., 2 0 1 9; S h a n g et al., 2 0 1 2). 

L’i n c or p or ati o n d’ h y dr o x y v al ér at e ( H V) d a ns l a str u ct ur e p o ur f or m er l e c o p ol y m èr e 

p ol y h y dr o x y b ut yr at e- c o- v al ér at e ( Fi g u r e 2. 7 ) p e ut p arti ell e m e nt att é n u er c e pr o bl è m e e n 

di mi n u a nt s a cri st alli nit é ( S h a n g et al., 2 0 1 2). L es a p pli c ati o ns d e c es d e u x p ol y m èr es r est e nt 

n é a n m oi n s v ast es et c o m pr e n n e nt l’ e m b all a g e ali m e nt air e, l’ a gri c ult ur e et c ert ai ns d o m ai n es 

bi o m é di c a u x (I br a hi m et al., 2 0 2 1; R hi m et al., 2 0 1 3). 

 

 

Fi g u r e 2. 7 : Str u ct ur e c hi mi q u e d u P H B V 

 

2. 2. 1. c.  P ol y(s u c ci n at e d e b ut yl e) ( P B S) 

 

L e p ol y(s u c ci n at e d e b ut yl e) ( P B S) est u n p ol y est er ali p h ati q u e bi o d é gr a d a bl e. Il p e ut êtr e 

p ol y m éri s é d e n o m br e us es f a ç o ns, c o m m e p ar e x e m pl e p ar p ol y c o n d e ns ati o n dir e ct e d e 

l’ a ci d e b ut a n e- 1, 4- di oï q u e ( a ci d e s u c ci ni q u e) a v e c d u 1, 4- b ut a n e di ol ( R afi q a h et al., 2 0 2 1) 

(Fi g u r e 2. 8 ).  
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Fi g u r e 2. 8  : Str u ct ur es c hi mi q u e d u P B S et d u P B S A 

 

L es m o n o m èr es p e u v e nt êtr e s y nt h étis é s p ar d e s v oi es à l a f oi s f ossil e s et r e n o u v el a bl es 

( M e y ni al- S all es et al., 2 0 0 8). C e d o u bl e pr o c é d é d e s y nt h è s e f ait d u P B S u n p ol y m èr e d e 

tr a nsiti o n s y nt h éti q u e- bi ol o gi q u e i nt ér ess a nt. E n r ai s o n d e s a f ai bl e t e m p ér at ur e d e tr a nsiti o n 

vitr e us e ( T g ) et d e f usi o n ( Tf), il p oss è d e u n e e x c ell e nt e pr o c ess a bilit é, é q ui v al e nt e a u P E et 

a u P P, l e r e n d a nt a d a pt é p o ur d e s a p pli c ati o ns d’ e m b all a g e, d e fil m s p o ur a gri c ult ur e, fi br es 

t e xtil es et n é c essit a nt d es b es oi n s d e bi o d é gr a d ati o n ( Cri st of ar o et al., 2 0 1 8; Pl at ni e ks et al., 

2 0 2 0; S a h o o et al., 2 0 1 1). S a bi o c o m p ati bilit é l e r e n d é g al e m e nt i nt ér ess a nt p o ur l e d o m ai n e 

bi o m é di c al, c o m m e l es a p pli c ati o n s d’ e n c a ps ul ati o n p o ur l es m é di c a m e nt s bi o d é gr a d a bl es, 

l es pr ot h ès e s d e c artil a g e et pr ot h ès es oss e u s es ( Br u n n er et al., 2 0 1 1; Cri st of ar o et al., 2 0 1 8; 

W a n g et al., 2 0 0 9). L es c o p ol y m èr es à b as e d e P B S p e u v e nt é g al e m e nt êtr e s y nt h éti s és p o ur 

a m éli or er c ert ai n es pr o pri ét és s p é cifi q u es. L e p ol y(s u c ci n at e- c o- a di p at e d e b ut yl e) ( P B S A) 

est u n c o p ol y m èr e d e P B S o bt e n u e n c o p ol y m éri s a nt d e l’ a ci d e s u c ci ni q u e et d e l’ a ci d e 

a di pi q u e a v e c d u b ut a n e- 1, 4- di ol ( Br u n n er et al., 2 0 1 1) ( Fi g u r e 2. 8 ). S el o n X u a n d G u o 

( 2 0 1 0), l’ aj o ut d u m otif a di p at e d e b ut yl è n e ( B A) di mi n u e l a cri st alli nit é d u P B S, i m p a ct a nt 

p ositi v e m e nt s ur s o n él o n g ati o n à l a r u pt ur e et s a r é sist a n c e a u c h o c I Z O D. Il s o nt é g al e m e nt 

m o ntr é q u e l e s c o p ol y m èr es d e P B S A o nt u n t a u x d e bi o d é gr a d ati o n a m éli or é d a ns l e s b o u es 

a cti v é e s. L e p ol y( s u c ci n at e- c o-t ér é p ht al at e d e b ut yl e) ( P B S T) e st o bt e n u p ar 

c o p ol y m éri s ati o n d e l’ a ci d e s u c ci ni q u e, d u b ut a n e 1, 4 di ol et d e l’ a ci d e t ér é p ht ali q u e ( Li et 

al., 2 0 1 3). S el o n L u o et al. ( 2 0 1 2), c e c o p ol y m èr e a u n e a p pli c ati o n p ot e nti ell e d a ns l es fi br es 

él asti q u es, a v e c u n e b o n n e c a p a cit é d e r estr u ct ur ati o n a pr è s l e str ess. 

 

 



2. 2. 1. d.  P ol y c a pr ol a ct o n e ( P C L) 

 

L e p ol y c a pr ol a ct o n e ( P C L) est u n p ol y est er ali p h ati q u e s y nt h éti q u e et bi o d é gr a d a bl e. S el o n 

L a b et a n d T hi el e m a ns ( 2 0 0 9), l e P C L p e ut êtr e o bt e n u p ar d e u x s y nt h ès es pri n ci p al es : p ar 

p ol y c o n d e ns ati o n d e l’ a ci d e 6- h y dr o x y h e x a n oï q u e et p ar p ol y m éri s ati o n vi a o u v ert ur e d e 

c y cl e d’ ε- c a pr ol a ct o n e. L a Fi g u r e 2. 9  m o ntr e l a s y nt h ès e d u P C L p ar o u v ert ur e d e c y cl es 

d’ ε- c a pr ol a ct o n e.  

 

 

Fi g u r e 2. 9 : S y nt h ès e d u P C L p ar o u v ert ur e d e c y cl e d u ε- c a pr ol a ct o n e 

 

L e P C L est u n p ol y m èr e s e mi- cri st alli n et h y dr o p h o b e. S a cri st alli nit é att ei nt 6 9 %, m es ur é e 

p ar a n al ys e c al ori m étri q u e diff ér e nti ell e à b al a y a g e ( D S C) ( O n g a n d Pri c e, 2 0 0 7) et 5 7 %, 

m es ur é p ar diffr a cti o n à r a y o ns X ( X R D) ( S al e hi et al., 2 0 1 4). Il pr és e nt e u n e b o n n e st a bilit é 

c hi mi q u e à d e n o m br e u x s ol v a nts, c o m m e l’ e a u, l’ h uil e et l e c hl or e ( M o h a m e d a n d Y us o h, 

2 0 1 5). S a b o n n e c o m p ati bilit é a v e c d’ a utr es p ol y m èr es t el s q u e l e P V C, l e P V A et l e 

p ol y( a cr yl o nitril e b ut a di è n e st yr è n e) ( A B S) e n f ait u n c a n di d at i d é al p o ur l es m él a n g es d e 

p ol y m èr es a v a n c és ( L a b et a n d T hi el e m a ns, 2 0 0 9). S es pr o pri ét és t h er mi q u es ( T g  ~ – 6 0 ° C et 

T f ~ 6 0 ° C) ( B art ni k o w s ki et al., 2 0 1 9; H e g d e et al., 2 0 1 6; Hir ai et al., 2 0 0 7; Hri c hi et al., 

2 0 1 9; Is h a k et al., 2 0 2 1) r estr ei g n e nt s o n a p pli c ati o n, m ai s c o nf èr e nt a u P C L u n 

c o m p ort e m e nt c a o ut c h o uti q u e à t e m p ér at ur e a m bi a nt e ( D h a k al et al., 2 0 1 8). Il pr és e nt e u n e 

ci n éti q u e d e bi o d é gr a d ati o n r el ati v e m e nt l e nt e, all a nt d e pl usi e urs m ois à pl u si e urs a n n é es, 

dir e ct e m e nt r eli é e à s o n t a u x d e cri st alli s ati o n ( B art ni k o ws ki et al., 2 0 1 9). 
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2. 2. 1. e.  A c ét at e d e c ell ul os e ( C A) 

 

L’ a c ét at e d e c ell ul os e ( C A) est u n est er or g a ni q u e d e c ell ul os e ( Fi s c h er et al., 2 0 0 8), 

dir e ct e m e nt d éri v é d e l a c ell ul o s e, l e pri n ci p al bi o p ol y m èr e di s p o ni bl e s ur T err e ( Li u a n d 

S u n, 2 0 1 0). Il est s y nt h éti s é p ar u n e r é a cti o n d’ a c ét yl ati o n d e l a c ell ul o s e d a ns u n 

e n vir o n n e m e nt a ci d e ( Fi s c h er et al., 2 0 0 8). L’ a c ét at e d e c ell ul o s e est u n e f a mill e d éfi ni e p ar 

s o n d e gr é d e s u bstit uti o n ( D S). L e d e gr é d e s u bstit uti o n c orr es p o n d a u t a u x d e c o n v ersi o n 

d es gr o u p e s h y dr o x yl es d e l a c ell ul os e e n gr o u p es a c ét yl e s. Il est c o m pri s e ntr e 0 ( c ell ul os e) 

et 3 (tri a c ét at e d e c ell ul os e). L es d e gr é s i nt er m é di air es c orr es p o n d e nt a u di a c ét at e d e 

c ell ul os e. U n D S d e 2, 5 e st l e pl us fr é q u e m m e nt r e n c o ntr é, c ar il o pti mi s e l es pr o pri ét és d e 

f usi o n, d e str u ct ur e m ol é c ul air e et d e s ol u bilit é ( P uls et al., 2 0 1 1). L a Fi g u r e 2. 1 0  m o ntr e l a 

s y nt h ès e d u tri a c ét at e d e c ell ul os e et d u di a c ét at e d e c ell ul o s e.  

 

 

Fi g u r e 2. 1 0 : S y nt h ès e d e diff ér e nt s a c ét at es d e c ell ul os e 

 

Ét a nt u n e f a mill e d e p ol y m èr es f ai bl e m e nt cri st alli n s, l e urs pr o pri ét és m ulti p h ysi q u es s o nt 

m aj orit air e m e nt d ét er mi n é es p ar l e urs D S. D e Fr eit a s et al. ( 2 0 1 7) o nt tr o u v é u n e i nfl u e n c e 

n é g ati v e d u D S s ur l a t e m p ér at ur e d e tr a nsiti o n vitr e us e d e l’ a c ét at e d e c ell ul o s e. 

L’ a u g m e nt ati o n d e l a pr o p orti o n d e gr o u p es a c ét yl es di mi n u e l e n o m br e d e gr o u p es 



h y dr o x yl es et d o n c l’ é n er gi e d’ a cti v ati o n d e l a tr a n siti o n vitr e us e. D e pl u s, il s o nt é g al e m e nt 

d ét er mi n é q u e l’ a u g m e nt ati o n d u d e gr é d e s u bstit uti o n di mi n u ait l e t a u x d e crist alli nit é d es 

p ol y m èr e s, et d o n c a u g m e nt ait s a tr a ns p ar e n c e et p ar c or oll air e s a ri gi dit é m é c a ni q u e. 

C o n c er n a nt s o n utilis ati o n pr ati q u e, il a ét é l’ u n d es pr e mi er s p ol y m èr es utilis és 

i n d u stri ell e m e nt a u X Xè m e  si è cl e p o ur d e s a p pli c ati o ns p h ot o gr a p hi q u es ( S at a et al., 2 0 0 4). 

U n e f ois pl astifi é, il est é g al e m e nt utilis a bl e d a ns d es o bj ets d e l a vi e q u oti di e n n e t els q u e l es 

d é s, l es cr a y o ns et l es filtr es à ci g ar ett e s. Ils p oss è d e nt d es pr o pri ét és c hi mi q u es et t h er mi q u es 

a v a n c é es ( Ws o o et al., 2 0 2 0). L’ a c ét at e d e c ell ul os e p e ut êtr e él e ctr ofil é, l ui offr a nt d es 

p o ssi bilit és d’ a p pli c ati o n e n i n g é ni eri e ti ss ul air e, e n p a ns e m e nts bi o d é gr a d a bl e et e n v oi e 

d’ a d mi ni str ati o n d e m é di c a m e nt s ( K h a n et al., 2 0 1 9; K h os h n e vi s a n et al., 2 0 1 8; R a vi k u m ar 

et al., 2 0 1 7; W s o o et al., 2 0 2 0). 

 

2. 2. 1.f.  A ut r es p ol y m èr es bi o s o u r c és  

 

C o m m e l a c ell ul o s e o u l e P H A, d e n o m br e u x p ol y m èr es bi o s o ur c és s o nt pr o d uits p ar v oi e 

bi ol o gi q u e, t el s q u e l a k ér ati n e, l e c oll a g è n e, l a p e cti n e et l a g él ati n e. C ert ai n s p ol y m èr es 

bi o s o ur c és, c o m m e l’ a mi d o n et l e c hit os a n e, o nt r é c e m m e nt s us cit é l’i nt ér êt d e l’i n d ustri e, 

n ot a m m e nt e n r ai s o n d e l e ur a b o n d a n c e s ur T err e et d e l e ur f a cilit é d e tr ait e m e nt p ar r a p p ort 

a u x p ol y m èr es c o n v e nti o n n els ( Fi g u r e 2. 1 1 ). L’ a mi d o n est u n p ol ys a c c h ari d e r a mifi é 

c o m p os é d e d e u x s u bst a n c es disti n ct es : d’ a m yl os e li n é air e ( c o m p os é e d e D- gl u c os e) et 

d’ a m yl o p e cti n e r a mifi é e ( Dr a k o p o ul os et al., 2 0 1 7). C e bi o p ol y m èr e est pr és e nt d a ns d e 

n o m br e us es pl a nt e s, n ot a m m e nt l e bl é, l es p o m m es d e t err e et l e m aïs. L a diff ér e n c e e ntr e 

l’ a mi d o n et l a c ell ul o s e r ési d e d a n s l a n at ur e d es li ais o ns d u gl u c o s e : l a c ell ul os e p oss è d e 

d e s li ai s o n s β- 1, 4, t a n dis q u e l’ a mi d o n p oss è d e d es li ais o n s α- 1, 4. L’ a mi d o n br ut n e c o n vi e nt 

p a s a u x a p pli c ati o ns p ol y m èr es e n r ais o n d e s a ri gi dit é e x c essi v e. U n e ét a p e d e pl a stifi c ati o n 

est n é c ess air e p o ur f or m er d e l’ a mi d o n t h er m o pl a sti q u e ( T P S). A v e c u n pl a stifi a nt a d a pt é, l e 

T P S p e ut êtr e utilis é p o ur d es a p pli c ati o ns r e s p e ct u e us es d e l’ h o m m e t ell es q u e l es 

e m b all a g es ali m e nt air es ( Dr a k o p o ul os et al., 2 0 2 0, 2 0 1 7). M a n o a n d Ni ar o v a ( 2 0 0 3) o nt 

é g al e m e nt pr o p os é u n e utilis ati o n d e T P S p o ur l es ti ss us oss e u x et l es a p pli c ati o ns 

bi o m é di c al e s d a ns l es m él a n g es d e p ol y m èr es. D a ns l e d o m ai n e di él e ctri q u e, S h u k ur et al. 

( 2 0 1 4) o nt d éj à ét u di é s o n utilis ati o n c o m m e él e ctr ol yt e e n c o n d e ns at e urs él e ctr o c hi mi q u es 
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à d o u bl e c o u c h e. L e c hit o s a n e ( C S) est u n c o p ol y m èr e s a c c h ari di q u e c ati o ni q u e et est o bt e n u 

p ar d é s a c ét yl ati o n p arti ell e d e c hiti n e et s e c o m p os e d e D- gl u c os a mi n e a c ét yl és et 

d és a c ét yl és ( M o ni k a et al., 2 0 1 8; P etr o v et al., 2 0 1 6). L a c hiti n e est pr é s e nt e d a ns l a bi o m ass e 

f a u nisti q u e, et est l e d e u xi è m e p ol y m èr e l e pl us a b o n d a nt s ur T err e a pr è s l a c ell ul os e, s el o n 

M o ni k a et al. ( 2 0 1 8). C e p ol y m èr e est pri n ci p al e m e nt tr a nsf or m é p ar v oi e s ol v a nt ( Mis e n a n 

et al., 2 0 1 8; N ai n g g ol a n et al., 2 0 1 8; P etr o v et al., 2 0 1 6). S es pr o pri ét é s a ntif o n gi q u es, 

a nti o x y d a nt es et a nti mi cr o bi e n n es l e r e n d e nt attr a ctif p o ur l e s e m b all a g es ali m e nt air es 

( M o ni k a et al., 2 0 1 8). L e C S a é g al e m e nt v u d es a p pli c ati o n s d a ns l e d o m ai n e bi o m é di c al, 

c o m m e t o us l es p ol y m èr e s bi os o ur c és m e nti o n n é s ci- d ess us. C o m m e p o ur l es T P S, l e C S a 

u n p ot e nti el a d a pt é d a ns l e d o m ai n e él e ctri q u e, q u e c e s oit p o ur l a cr é ati o n d’ él e ctr ol yt es 

( Mi s e n a n et al., 2 0 1 8), d e m at éri a u di él e ctri q u e p o ur c o n d e n s at e ur s él e ctr ost ati q u es 

( N ai n g g ol a n et al., 2 0 1 8) et d e m e m br a n es p o ur l a r é g é n ér ati o n oss e u s e ( P etr o v et al., 2 0 1 6). 

 

 

Fi g u r e 2. 1 1 : C hiti n e, c hit os a n e et a mi d o n 

 

 

 

 



2. 2. 2.  P erf or m a n c es di él e ctri q u es d e s p ol y m èr es bi os o ur c és et/ o u bi o d é gr a d a bl es 

 

2. 2. 2. a.  C o n st a nt e di él e ctri q u e 

  

L a c o nst a nt e di él e ctri q u e ε’ d es p ol y m èr es bi os o ur c és et/ o u bi o d é gr a d a bl es, et d es p ol y m èr es 

c o n v e nti o n n els r a p p ort é es d a ns l a litt ér at ur e ( A b o u- Ai a d et al., 2 0 0 2, 2 0 0 7; A h m e d D a b b a k 

et al., 2 0 1 8; A n d o et al., 1 9 8 6; A n h et al., 2 0 1 6; B a di a et al., 2 0 1 4; B e n a b e d a n d S e g hi er, 

2 0 1 5; C a o et al., 2 0 1 4; D a w y a n d N a d a, 2 0 0 3; D h al a n d Mis hr a, 2 0 1 3; Er d ö n m e z a n d G ü v e n 

Ö z d e mir, 2 0 2 0; E z z e d di n e et al., 2 0 2 1; F a h m y et al., 2 0 1 6; F al et al., 2 0 2 1; Fr y ń et al., 2 0 2 1; 

G all ot- L a v all e e a n d H e u x, 2 0 1 3; G oj a y e v et al., 2 0 1 9; H a n et al., 2 0 2 0; H e et al., 2 0 2 0; 

H e g d e, 2 0 1 7; H e g d e et al., 2 0 1 6; H ei d et al., 2 0 1 6; Hi k o s a k a et al., 2 0 0 8; Hir ai et al., 2 0 0 7, 

2 0 0 4; Hri c hi et al., 2 0 1 9; H u a n g et al., 2 0 1 3; Is hi k a w a et al., 2 0 0 7; Is hi k a w a a n d O h ki, 2 0 0 8; 

I z ci a n d B o wl er, 2 0 1 9; K e m ari et al., 2 0 2 0; K ot p, 2 0 1 0; K u m ar a n d K u m ar, 2 0 1 2; M a d b o ul y 

et al., 2 0 0 7; M a e n o et al., 2 0 0 5; Mi k e C h u n g, 2 0 1 2; M o hi u d di n et al., 2 0 1 5; M u st o et al., 

2 0 1 5; N e m ot o et al., 2 0 0 8; O h ki et al., 2 0 0 9; O h ki a n d Hir ai, 2 0 0 6; Pl at ni e ks et al., 2 0 2 0; 

Pr att a n d S mit h, 1 9 9 7, 1 9 9 9; R e n et al., 2 0 0 3; S e g hi er a n d B e n a b e d, 2 0 1 5; S h af e e, 2 0 0 1; 

S hi n y a m a a n d F ujit a, 2 0 0 5; Si cs et al., 1 9 9 8; S pi n elli et al., 2 0 2 0; T a g a mi et al., 2 0 0 8; T e n 

et al., 2 0 1 2; U y or et al., 2 0 2 2; W a n et al., 2 0 1 5; Q. W a n g et al., 2 0 1 7; X u et al., 2 0 2 1; L. Y u 

et al., 2 0 1 1; H. Z h a n g et al., 2 0 2 1) est r és u m é e d a ns l a Fi g u r e 2. 1 2 . C ett e ét u d e m o ntr e q u e 

: 

 

- L es v al e urs m é di a n es d’ ε’ o bs er v é es p o ur l es p ol y m èr es bi os o ur c és et/ o u 

bi o d é gr a d a bl e s ét u di és s o nt c o m pris es e ntr e 2, 8 et 4, 8. S el o n D u b ois ( 2 0 0 1), c es 

v al e urs d e c o nst a nt e di él e ctri q u es s o nt t y pi q u es d e p ol y m èr es f ai bl e m e nt p ol air es. 

 

- L e P L A e st l e p ol y m èr e bi o s o ur c é l e pl us ét u di é e n t er m e s d e c o nst a nt e di él e ctri q u e, 

c o m m e l’ a v ait n ot é H e g d e ( 2 0 1 7).  

 

- L e P L A et l e P H B V pr és e nt e nt l es c o nst a nt es di él e ctri q u es m é di a n e s et m o y e n n es l e s 

pl u s f ai bl e s, a u x al e nt o urs d e 3. E n r e v a n c h e, l e P B S et l' a c ét at e d e c ell ul o s e o nt l es 

c o nst a nt es di él e ctri q u e s l e s pl us él e v é es, j us q u' à 4, 8 p o ur l e P B S.  
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Fi g u r e 2. 1 2 : S y nt h ès e bi bli o gr a p hi q u e d e l a c o nst a nt e di él e ctri q u e ε’ d e p ol y m èr es 

bi os o ur c és et/ o u bi o d é gr a d a bl es, et d e p ol y m èr e s c o n v e nti o n n el s, m es ur é e s à 1 0 0 H z 

 

- L e p ol y ét h yl è n e b ass e d e nsit é ( L D P E), l e p ol y ét h yl è n e h a ut e d e nsit é ( H D P E) et l e 

P P affi c h e nt d es v al e urs m é di a n es d e c o nst a nt es di él e ctri q u es a ut o ur d e 2, 4 e n r ai s o n 

d e l e ur c o m p ositi o n at o mi q u e n e c o nt e n a nt q u e d e s at o m es a p ol air es ( c ar b o n e et 

h y dr o g è n e). Il c o n vi e nt d e n ot er q u e c es tr oi s p ol y m èr e s c o n v e nti o n n el s pr és e nt e nt 

d e s é c arts t y p es tr ès f ai bl e s et s o nt c o nsi d ér és c o m m e p ol y m èr es a p ol air es p ar D u b ois 

( 2 0 0 1). 

 

- L’ é p o x y a u n e c o nst a nt e di él e ctri q u e pl us él e v é e q u e l es a utr es p ol y m èr es 

s y nt h éti q u es, et a v e c u n é c art t y p e i m p ort a nt, p o u v a nt êtr e attri b u é à s a c o n stit uti o n 

c hi mi q u e pl us p ol air e, ai nsi q u’ à s o n d e gr é d e r éti c ul ati o n (J. Li et al., 2 0 2 2; O g ur a, 

1 9 9 9). 

 

- À l’ e x c e pti o n d u P B S, l es p ol y m èr es bi o s o ur c é s et/ o u bi o d é gr a d a bl e s pr é s e nt e nt d es 

é c art s t y p e s r el ati v e m e nt i m p ort a nt s, i m p ut a bl es à pl usi e urs f a ct e ur s ( pr é ci si o n d e l a 

m es ur e, gr a d e d u p ol y m èr e/l ot, cri st alli nit é d u p ol y m èr e, p ar e x e m pl e). 

 



- L es pr o pri ét és di él e ctri q u es d u C A d é p e n d e nt pri n ci p al e m e nt d e l e ur d e gr é d e 

s u b stit uti o n.  

 

- Pl u s l e D S est él e v é, pl us l a c o nst a nt e di él e ctri q u e d u C A est f ai bl e, c ar l e gr o u p e 

a c ét yl e a u n p o u v oir p ol air e i nf éri e ur a u gr o u p e h y dr o x yl e. C el a p o urr ait e x pli q u er l a 

l ar g e distri b uti o n d es ε’ d u C A pr és e nt e d a ns l a litt ér at ur e ( D a w y a n d N a d a, 2 0 0 3). 

 

2. 2. 2. b.  P ert e di él e ctri q u e 

 

L a Fi g u r e 2. 1 3 s y nt h étis e l es v al e urs d e f a ct e ur d e p ert e di él e ctri q u e ε ” d es p ol y m èr es 

bi o s o ur c és et/ o u bi o d é gr a d a bl es, et d e s p ol y m èr e s c o n v e nti o n n els m e s ur é es p ar diff ér e nt es 

ét u d e s ( A b d el M ot el e b et al., 1 9 9 2; A b o u- Ai a d et al., 2 0 0 2, 2 0 0 7; A h m e d D a b b a k et al., 

2 0 1 8; A n d o et al., 1 9 8 6; A n h et al., 2 0 1 6; B ell o et al., 2 0 0 7; B e n a b e d a n d S e g hi er, 2 0 1 5; 

B er g m a n n a n d O w e n, 2 0 0 4; Bi a n et al., 2 0 1 9; Br ás et al., 2 0 0 8; C a o et al., 2 0 1 4; C h a m b ers 

et al., 2 0 0 1; Cr ét ois et al., 2 0 1 3; D a w y a n d N a d a, 2 0 0 3; Er d ö n m e z a n d G ü v e n Ö z d e mir, 

2 0 2 0; E z z e d di n e et al., 2 0 2 1; F a h m y et al., 2 0 1 6; F al et al., 2 0 2 1; Fr y ń et al., 2 0 2 1; F u et al., 

2 0 0 7; G all ot- L a v all e e a n d H e u x, 2 0 1 3; G as mi et al., 2 0 1 9; G oj a y e v et al., 2 0 1 9; H a m ci u c et 

al., 2 0 1 3; H e et al., 2 0 2 0; H e g d e, 2 0 1 7; H ei d et al., 2 0 1 6; Hir ai et al., 2 0 0 7; Hri c hi et al., 

2 0 1 9; Is hi k a w a a n d O h ki, 2 0 0 8; I z ci a n d B o wl er, 2 0 1 9; K at a y a m a et al., 2 0 1 3; K e m ari et al., 

2 0 2 0; K ort a b erri a et al., 2 0 0 6; K ot p, 2 0 1 0; L ar g u e c h et al., 2 0 2 1; Mi er z w a et al., 2 0 0 2; 

M o hi u d di n et al., 2 0 1 5; N a bi y e v et al., 2 0 1 4; N e m ot o et al., 2 0 0 8; N ors h a mir a a n d M ari atti, 

2 0 1 4; O h ki et al., 2 0 0 9; P a c h e k o s ki et al., 2 0 1 2; Pl at ni e ks et al., 2 0 2 0; Pr att a n d S mit h, 1 9 9 9; 

R e d d y et al., 1 9 9 3; R e n et al., 2 0 1 5, 2 0 0 3; S a a d et al., 1 9 9 2; S ar a v a n a m o ort h y et al., 2 0 1 5; 

S e g hi er a n d B e n a b e d, 2 0 1 5; S hi n y a m a a n d F ujit a, 2 0 0 5; Si c s et al., 1 9 9 8; T a k al a et al., 2 0 1 0; 

U y or et al., 2 0 2 2; W a n et al., 2 0 1 5; Q. W a n g et al., 2 0 1 7; W a n g et al., 2 0 1 9; W u et al., 2 0 1 3; 

X u et al., 2 0 2 1; L. Y u et al., 2 0 1 1; H. Z h a n g et al., 2 0 2 1). C o m m e l e m o ntr e l e gr a p hi q u e : 

 

- L es v al e urs ε ” l es pl us f ai bl es s o nt o bs er v é es p o ur l e P B S et l e P L A, t a n dis q u e l es 

v al e urs l e s pl us él e v é es s o nt o b s er v é es p o ur l e P H B et l e P H B V.  
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- L es p ol y m èr es t h er m o pl asti q u es c o n v e nti o n n el s s él e cti o n n é s o nt d es ε ” pl us f ai bl es 

q u e l e urs h o m ol o g u es bi o s o ur c é s et/ o u bi o d é gr a d a bl e s, a v e c u n é c art pl us i m p ort a nt 

e ntr e l e urs v al e urs m o y e n n es et m é di a n es. L’ é p o x y a d es ε ” si mil air es à c e u x d es 

p ol y m èr es bi os o ur c és et/ o u bi o d é gr a d a bl es.  

 

- L es ε ” l es pl us él e v és d u P H B et d u P H B V p e u v e nt êtr e d u s à l a f oi s à l a r el a x ati o n α 

s e pr o d ui s a nt d a ns c ett e g a m m e d e t e m p ér at ur e et à l a f ort e p ol ari s ati o n i nt erf a ci al e 

i n d uit e p ar l e ur cri st alli nit é él e v é e. 

 

 

Fi g u r e 2. 1 3  : S y nt h è s e bi bli o gr a p hi q u e d e l a l o g ( p ert e di él e ctri q u e ε ”) d e p ol y m èr es 

bi os o ur c és et/ o u bi o d é gr a d a bl es, et d e p ol y m èr e s c o n v e nti o n n el s, m es ur é e s à 1 0 0 H z 

 

2. 2. 2. c.  C o n d u cti vit é él e ctri q u e  

  

L es  Fi g u r e 2. 1 4a) et b) pr és e nt e nt u n e v u e d’ e n s e m bl e d e s c o n d u cti vit és e n c o ur a nt c o nti n u 

et e n c o ur a nt alt er n atif d es p ol y m èr es d’ ori gi n e bi ol o gi q u e et d es p ol y m èr e s c o n v e nti o n n els 

o bs er v é es d a ns diff ér e nt e s ét u d es ( C h e n et al., 2 0 1 7, 2 0 1 9; C hit e m e et al., 2 0 0 7; Ci u pri n a 

a n d Pl es a, 2 0 1 1; D al ai a n d P ari d a, 2 0 2 2; D a w y a n d N a d a, 2 0 0 3; E br a hi m et al., 2 0 0 7; 

Er d ö n m e z a n d G ü v e n Ö z d e mir, 2 0 2 0; F a h m y et al., 2 0 1 6; F al et al., 2 0 2 1; Fili m o n et al., 



2 0 1 9; H a m ci u c et al., 2 0 1 3; H e g d e, 2 0 1 7; H e g d e et al., 2 0 1 6, 2 0 1 5; Hri c hi et al., 2 0 1 9; H u a n g 

et al., 2 0 1 3; I s h a k et al., 2 0 2 1; Is hi k a w a et al., 2 0 0 7; I sl a m et al., 2 0 2 1; J e o n et al., 2 0 1 2; 

K h ar e et al., 2 0 0 8; L a m b erti et al., 2 0 1 8; L e e a n d Ki m, 2 0 2 1; Li et al., 2 0 1 0; Li a n g a n d Tj o n g, 

2 0 0 6; M ats u s hit a et al., 2 0 0 5; M o nt a n h eir o et al., 2 0 1 5; N uri e v et al., 2 0 1 8; Oi et al., 2 0 1 2; 

P er u m al R a m as a m y et al., 2 0 1 4; Pl at ni e ks et al., 2 0 2 0; R e d d y et al., 1 9 9 3; R uss o et al., 2 0 1 8; 

R yt öl u ot o et al., 2 0 2 2; S ar a v a n a m o ort h y et al., 2 0 1 5; St a n c u et al., 2 0 1 3; S u et al., 2 0 1 3; S ui 

et al., 2 0 0 8; Vi eir a et al., 2 0 2 1; Virt a n e n et al., 2 0 1 7, 2 0 1 6; W a n et al., 2 0 1 5; C.- R. Y u et al., 

2 0 1 1; L. Y u et al., 2 0 1 1). C o m m e l e m o ntr e l es gr a p hi q u es : 

 

- E n m o d e D C, l a c o n d u cti vit é m o y e n n e d es p ol y m èr es bi o s o ur c é s et/ o u 

bi o d é gr a d a bl e s v ari e d e 1, 6 * 1 0 – 1 6  à 1, 2 * 1 0– 1 2  S· c m– 1 , l es pl a ç a nt d a ns l a c at é g ori e 

d e s i s ol a nts él e ctri q u es. L e P L A et l e C A pr és e nt e nt l es v al e ur s m é di a n es d e 

c o n d u cti vit é él e ctri q u e l e s pl us f ai bl es, pr o c h e s d e s p ol y m èr es s y nt h éti q u es. E n 

r e v a n c h e, l e P H B V et l e P C L p oss è d e nt l es c o n d u cti vit é s l e s pl us él e v é es, a v e c d es 

v al e urs a ut o ur d e 1 * 1 0 – 1 2  S· c m– 1 .  

 

- E n m o d e A C, l a c o n d u cti vit é él e ctri q u e m é di a n e d es p ol y m èr es bi os o ur c és et/ o u 

bi o d é gr a d a bl e s s e sit u e e ntr e 1, 6 * 1 0 – 1 2  et 1, 2 * 1 0– 1 0  S· c m– 1 , l e s pl a ç a nt é g al e m e nt 

d a ns l a c at é g ori e d es m at éri a u x i s ol a nts él e ctri q u e s. D a ns c e m o d e, l e P B S et l e P L A 

pr és e nt e nt l es pl u s f ai bl es c o n d u cti vit és, a v e c d e s v al e urs m o y e n n es et m é di a n e s 

c o m pris e s e ntr e 6 * 1 0 – 1 3  et 4 * 1 0– 1 2  S· c m– 1 . D a ns c e m o d e, t o us l es p ol y m èr es 

bi o s o ur c és et/ o u bi o d é gr a d a bl e s e x a mi n és pr és e nt e nt u n e c o n d u cti vit é él e ctri q u e 

si mil air e à c ell e d es p ol y m èr es c o n v e nti o n n el s. 

 

- C o m p ar é a u m o d e D C, l e m o d e A C pr és e nt e l e s v al e urs d e c o n d u cti vit é l e s pl us 

él e v é es e n r ais o n d u « h o p pi n g c arri er p h e n o m e n o n  » f a v oris é à pl u s h a ut e fr é q u e n c e 

él e ctri q u e ( Ci u pri n a a n d Pl es a, 2 0 1 1). 
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Fi g u r e 2. 1 4  : S y nt h è s e bi bli o gr a p hi q u e d e l a l o g ( c o n d u cti vit é él e ctri q u e) d e p ol y m èr es 

bi os o ur c és et/ o u bi o d é gr a d a bl es et d e p ol y m èr es c o n v e nti o n n el s, a) e n m o d e A C σ A C , b) e n 

m o d e D C σ D C . L es v al e urs e n m o d e A C s o nt m es ur é es à 1 0 0 H z 

 

 

 

 



2. 2. 2. d.  Ri gi dit é di él e ctri q u e 

 

L a Fi g u r e 2. 1 5  pr és e nt e l a ri gi dit é di él e ctri q u e e n m o d e c o nti n u et alt er n atif d es p ol y m èr es 

bi os o ur c és et/ o u bi o d é gr a d a bl es, et d es p ol y m èr es c o n v e nti o n n el s o bs er v é es d a ns diff ér e nt es 

ét u d es ( A n drit s c h et al., 2 0 1 0; A n h et al., 2 0 1 6; A z mi et al., 2 0 1 8; C h e n et al., 2 0 1 7; D es m ars 

et al., 2 0 1 8; E es a e e et al., 2 0 1 8; F a n g et al., 2 0 1 4; F e n g et al., 2 0 1 8; H e g d e, 2 0 1 7; K at o et 

al., 2 0 0 6; L a u et al., 2 0 1 7; Li et al., 2 0 1 6; N e m ot o et al., 2 0 0 8; O h ki a n d Hir ai, 2 0 0 7; Oi et 

al., 2 0 1 2; T a k al a et al., 2 0 1 0; W ar n a k ul as o ori y a, 2 0 2 2; W u et al., 2 0 1 3; Y e u n g a n d V a u g h a n, 

2 0 1 6; Y u et al., 2 0 1 2) C o m m e l e m o ntr e l e gr a p hi q u e : 

 

- E n m o d e D C, l es v al e urs m é di a n es et m o y e n n es d e l’ E B R  p o ur l es p ol y m èr es 

bi os o ur c és et/ o u bi o d é gr a d a bl es s o nt c o m pri s es e ntr e 2 5 0 et 6 0 0 k V· m m – 1 , l a v al e ur 

m a xi m al e ét a nt o bt e n u e p o ur l e P L A. L es v al e urs E B R  l es pl us f ai bl es s o nt o bt e n u es 

p o ur l e P C L.  

 

 

Fi g u r e 2. 1 5  : S y nt h ès e bi bli o gr a p hi q u e d e l a ri gi dit é di él e ctri q u e EB R  d e p ol y m èr es 

bi os o ur c és et/ o u bi o d é gr a d a bl es, et d e p ol y m èr es c o n v e nti o n n els. L e s v al e urs e n m o d e A C 

s o nt m es ur é es à 1 0 0 H z  
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- E n m o d e A C, l e s v al e urs E B R  m é di a n es et m o y e n n es d es p ol y m èr es bi o s o ur c és et/ o u 

bi o d é gr a d a bl es s o nt c o m pris es e ntr e 1 6 et 2 5 0 k V· m m – 1 , l es v al e urs m a xi m al e s s o nt 

o bt e n u es p o ur l e P L A et l es v al e urs mi ni m al es p o ur l e P B S et l e P C L.  

 

- L a ri gi dit é di él e ctri q u e d é p e n d d u c o ur a nt él e ctri q u e a p pli q u é, l e m o d e A C ét a nt pl us 

s é v èr e q u e l e m o d e D C p o ur l e m at éri a u. L e P L A et l e P H B V, p ar e x e m pl e, o nt 

m o ntr é d es v al e urs m o y e n n es et m é di a n es e n vir o n d e u x f ois pl us f ai bl es p o ur l e m o d e 

A C q u e p o ur l e m o d e D C.  

 

- L e P L A et l e P H B V o nt d o n n é d es r és ult at s si mil air es à c e u x d e l e urs é q ui v al e nts 

s y nt h éti q u es, l e L D P E et l e P P, l es r e n d a nt a pt e s à êtr e utili s és d a ns d e s c h a m ps 

él e ctri q u es i nt e ns e s. 

 

2. 3.  Di el e ct ri c p r o p e rti e s of bi o b as e d p ol y m e rs – A r e vi e w 

M or g a n L e c o u bl et 1 ,2  , R a p h a ël L a c k 2 , M o h a m e d R a g o u bi 1 , N at h ali e L e bl a n c1  a n d A h m e d K o u b a a2  

 

1  U ni L a S all e, U nit é d e R e c h er c h e Tr a nsf or m ati o n s et A gr o- R ess o ur c e s ( U L R 7 5 1 9 U ni L a S all e- U ni v ersit é 

d’ Art ois), M o nt- S ai nt- Ai g n a n, Fr a n c e 

2  U Q A T, C a m p u s d e R o u y n- N or a n d a, 4 4 5, b o ul. d e l’ U ni v ersit é, R o u y n- N or a n d a, Q C J 9 X 5 E 4, C a n a d a 

* C orr es p o n d e n c e t o: m or g a n.l e c o u bl et @ u nil a s all e.fr; m o h a m e d.r a g o u bi @ u nil a s all e.fr,  

 

2. 3. 1.  A bstr a ct 

 

I n a w orl d i n cr e asi n gl y d e m a n di n g m at eri als f or el e ctri c al a n d el e ctr o ni c a p pli c ati o ns, 

bi o b as e d m at eri als ar e a w el c o m e o p p ort u nit y t o a c hi e v e a s u st ai n a bl e e c o n o m y a n d li mit 

o ur d e p e n d e n c e o n p etr o b as e d m at eri als. T hi s r e vi e w pr o p os es a n a n al ysis of bi o b as e d 

p ol y m ers a n d t h eir di el e ctri c p erf or m a n c e f or s uit a bl e a p pli c ati o ns. T hr e e diff er e nt str at e gi es 

ar e pr o p os e d t o pr o m ot e t h e a p pli c ati o n of s u c h m at eri al s. P ol y m er bl e n di n g c o m bi n es t h e 

pr o p erti es of diff er e nt p ol y m er m atri c es i n a si n gl e m at eri al. C o m p osit es b as e d o n c ell ul osi c 

fill ers c a n i m pr o v e t h e m e c h a ni c al pr o p erti es of bi o b as e d p ol y m ers, w hi c h ar e g e n er all y 

m e di o cr e w hil e r et ai ni n g l o w di el e ctri c pr o p erti e s. T h e t hir d str at e g y c o n c er ns usi n g 3 D 

pri nti n g t o r et hi n k t h e d esi g n of bi o b as e d m at eri al s a n d a dj ust t h eir di el e ctri c pr o p erti e s. T h e 



l ast p art of t h e r e vi e w pr e s e nts t h e v ari o u s a p pli c ati o n s pr o p os e d i n t h e lit er at ur e. T his r e vi e w 

hi g hli g hts t h at a c hi e vi n g 1 0 0 % bi o b as e d m at eri als t h at r et ai n bi o d e gr a d ati o n p ot e nti al 

wit h o ut c yt ot o xi c p arti cl es, bi o b as e d p ol y m ers w o ul d b e w ell s uit e d t o el e ctri c al i n s ul ati o n 

a n d l o w- di el e ctri c- c o nst a nt (l o w- k) a p pli c ati o ns. 

 

2. 3. 2.  R és u m é e n fr a n ç ais 

 

D a ns u n m o n d e d e pl u s e n pl u s d e m a n d e ur d e m at éri a u x a p pli c a bl es e n él e ctri cit é o u e n 

él e ctr o ni q u e, l es m at éri a u x bi os o ur c és s o nt u n e o p p ort u nit é bi e n v e n u e p o ur att ei n dr e u n e 

é c o n o mi e d ur a bl e et d e li mit er n otr e d é p e n d a n c e a u x m at éri a u x p étr os o ur c é s. Afi n d’ y v oir 

pl u s cl air, c ett e r e v u e pr o p os e u n e a n al ys e d e s p ol y m èr es bi os o ur c és ai nsi q u e l e ur s 

p erf or m a n c es di él e ctri q u es p o ur u n e a p pli c ati o n a d a pt é e. Tr ois str at é gi es diff ér e nt es s o nt 

pr o p os é es p o ur pr o m o u v oir l’ a p pli c ati o n d e c e s m at éri a u x. L es m él a n g es p ol y m éri q u es 

p er m ett e nt d e c u m ul er l e s pr o pri ét és d e diff ér e nt e s m atri c es p ol y m éri q u es e n u n s e ul 

m at éri a u. L a r é ali s ati o n d e c o m p o sit es à b as e d e c h ar g e c ell ul osi q u es p er m et d’ a m éli or er l es 

pr o pri ét és m é c a ni q u es d e s p ol y m èr es bi os o ur c é s, n ot oir e m e nt f ai bl es, t o ut e n g ar d a nt d es 

pr o pri ét és di él e ctri q u es b a ss es. L a tr oisi è m e str at é gi e c o n c er n e l’ utilis ati o n d e l’i m pr essi o n 

3 D c o m m e o util afi n d e r e p e ns er l a c o n c e pti o n d e s pi è c es et aj ust er l e urs pr o pri ét és 

di él e ctri q u e s. L a d er ni èr e p arti e d e l a r e v u e pr és e nt e l es diff ér e nt e s a p pli c ati o ns pr o p os é es 

d a ns l a litt ér at ur e. C ett e r e v u e a p er mi s d e m ettr e e n l u mi èr e q u e p o ur att ei n dr e u n e 

p hil o s o p hi e d e m at éri a u x 1 0 0 % bi os o ur c és g ar d a nt u n p ot e nti el d e bi o d é gr a d ati o n s a ns 

p arti c ul e s c yt ot o xi q u es, l e s p ol y m èr es bi os o ur c é s s er ai e nt p arf ait e m e nt a d a pt és d a ns d es 

a p pli c ati o ns d’is ol ati o n él e ctri q u e et à f ai bl e c o n st a nt e di él e ctri q u e (l o w- k).  

 

2. 3. 3.  I ntr o d u cti o n  

 

I n a n e m er gi n g bi o e c o n o m y a n d p u bli c a w ar e n ess c o nt e xt, bi o b as e d p ol y m ers r e pr es e nt a 

f ut ur e ni c h e i n t h e i n d u stri al s e ct or wit h str o n g d y n a mi c gr o wt h. C o n v e nti o n al p ol y m ers 

a p p e ar e d i n o ur s o ci eti es at t h e b e gi n ni n g of t h e X X t h c e nt ur y a n d h a v e b e e n str o n gl y 

d e m o cr ati z e d. E v e n if t h e y h a v e i nt er esti n g pr o p erti es, g o o d pr o d u cti o n c a p a citi e s, a n d 

pr o c essi n g e asi n ess, t h eir p etr ol e u m d e p e n d e n c y a n d d e pl or a bl e e n vir o n m e nt al i m p a cts 
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m a k e t h e m i n c o m p ati bl e wit h s ust ai n a bl e e c o n o mi c d e v el o p m e nt. I n t hi s c o nt e xt, bi o b as e d 

a n d/ or bi o d e gr a d a bl e p ol y m ers ar e m or e a d a pt e d t h a n c o n v e nti o n al p ol y m ers d u e t o t h eir 

n u m er o us e c ol o gi c al b e n efits, s u c h as a c c el er at e d bi o d e gr a d ati o n c a p a citi es a n d 

bi o c o m p ati bilit y pr o p erti es, wit h a virt u all y u nli mit e d pr o d u cti o n c a p a cit y ( D e s h m u k h et al., 

2 0 1 7; Fili m o n et al., 2 0 1 9; H e g d e, 2 0 1 7; Hir ai et al., 2 0 0 7; M a n o a n d Ni ar o v a, 2 0 0 3; 

Pl at ni e k s et al., 2 0 2 0). I n 2 0 2 3, t h e " E ur o p e a n Bi o pl asti cs " a ss o ci ati o n f or e c ast e d a 

bi o pl asti cs pr o d u cti o n of 7, 4 3 Mt f or 2 0 2 8. 6 2 % of t his pr o d u cti o n is bi o b as e d a n d 

bi o d e gr a d a bl e, a s s h o w n i n Fi g u r e 2. 1 6 a)  ( E ur o p e a n Bi o pl asti c s, 2 0 2 3 a). A n i n cr e as e of 3 4 0 

% o v er 2 0 2 3 pr o d u cti o n i s pl a n n e d. T h es e n e w m at eri al s h a v e a str o n g p ositi o n i n s e ct ors 

usi n g c o n v e nti o n al p ol y m ers, s u c h as f o o d p a c k a gi n g, c o ns u m er g o o ds, a gri c ult ur e, a n d 

c o nstr u cti o n ( Fi g u r e 2. 1 6 b)). T h e di el e ctri c fi el d r e pr es e nt e d i n 2 0 2 3 a b o ut 8 7, 2 kt of 

bi o pl asti c a n d is gr o wi n g e x p o n e nti all y ( E ur o p e a n Bi o pl asti c s, 2 0 2 3 b).  

 

 

Fi g u r e 2. 1 6  : a) Gl o b al pr o d u cti o n c a p a cit y of bi o pl asti cs a n d f or e c ast f or 2 0 2 8, b) 

Di stri b uti o n of bi o pl asti cs pr o d u cti o n i n 2 0 2 2 b y a p pli c ati o ns fi el ds ( E ur o p e a n Bi o pl asti cs, 

2 0 2 3 a, 2 0 2 3 b)  

 

I n t h e di el e ctri c fi el d, m a n y a p pli c ati o ns e xi st, s u c h as el e ctri c al i n s ul ati o n a n d c o n d u cti o n 

( B ar b os a et al., 2 0 1 8; N a k at s u k a, 2 0 1 1), r a di o w a v e- a bs or bi n g m at eri al s ( R A M) ( B oss et al., 

2 0 2 0; T h o m assi n et al., 2 0 0 8), a n d pri nt e d cir c uit b o ar ds ( P C B) ( K os b ar et al., 2 0 0 0; Y u e n 

et al., 2 0 2 0). P ol y m ers wit h a l o w di el e ctri c c o nst a nt c a n b e u s e d t o m a n uf a ct ur e t hi n fil m s 

wit h hi g h br e a k d o w n str e n gt h a n d hi g h-t e m p er at ur e st a bilit y. T h e gr o wt h of bi o b as e d 

c o m p osit es a n d t h e li mit ati o n of f ossil r es o ur c es cr e at e a f a v or a bl e c o nt e xt f or d e v el o pi n g 



n e w bi o b as e d a n d/ or bi o d e gr a d a bl e str u ct ur e s s uit a bl e f or m a n y di el e ctri c a p pli c ati o ns 

( K o s b ar et al., 2 0 0 0). Alt h o u g h w or k h as alr e a d y b e e n d o n e i n t hi s ar e a of m at eri als s ci e n c e, 

n u m er o us li mit ati o ns of bi o p ol y m eri c m atri c e s still e xist t o b e n efit e ntir el y fr o m t h e 

di el e ctri c p erf or m a n c es of t h e s e n e w m at eri als. S e v er al r es e ar c h t e a ms h a v e f o c us e d o n t h eir 

d e v el o p m e nt a n d o pti mi z ati o n t o i n v esti g at e t h e di el e ctri c p erf or m a n c e of bi o c o m p o sit e 

m at eri al s f urt h er. 

 

T h e pr es e nt r e vi e w will f o c us o n i nt e gr ati n g t h es e n e w m at eri als i nt o di el e ctri c a p pli c ati o n s. 

T h e f oll o wi n g s e cti o n a n al y z es diff er e nt p ar a m et er s t h at c a n i nfl u e n c e t h e di el e ctri c 

pr o p erti es of bi o b a s e d m at eri al s, usi n g p ol y m er bl e n di n g, t h e cr e ati o n of bi o c o m p o sit e vi a 

t h e a d diti o n of c ell ul osi c mi cr o- or n a n ofill ers, or i n n o v ati v e pr o c essi n g t e c h ni q u e s s u c h as 

3 D pri nti n g. Fi n all y, diff er e nt a p pli c ati o n s of s u c h bi o b a s e d m at eri als will b e pr es e nt e d. 

 

2. 3. 4.  Bi o b as e d p ol y m er i m pr o v e m e nts f or di el e ctri c a p pli c ati o ns 

 

Bi o b as e d p ol y m er s h a v e gr e at p ot e nti al f or di el e ctri c a p pli c ati o ns, b ut t h e y ar e s u bj e ct t o 

s e v er al li mit ati o ns c o m p ar e d wit h s y nt h eti c p ol y m ers, s u c h as l o w t h er m al st a bilit y a n d 

r el ati v el y hi g h p ol arit y. S o m e i m pr o v e m e nt t a cti cs alr e a d y us e d i n p ol y m ers c a n b e 

c o nsi d er e d t o f a cilit at e t h eir i nt e gr ati o n i nt o t h e di el e ctri c fi el d. I n t his s e cti o n, w e will f o c us 

o n t hr e e str at e g y p at hs fr o m b ot h a m at eri al a n d a pr o c ess p oi nt of vi e w. 

 

2. 3. 4. a.  I nfl u e n c e of p ol y m er bl e n di n g st r at e g y 

 

A p ol y m er bl e n d c o m bi n es t w o or m or e p ol y m ers i n a si n gl e m at eri al, pr o vi di n g s p e cifi c a n d 

t u n e d pr o p erti es t o t h e fi n al m at eri al. Diff er e nt m or p h ol o gi es c a n b e o bt ai n e d d e p e n di n g o n 

p ol y m er c o m p ati bilit y. T w o p ol y m ers ar e c o m p ati bl e if t h e y h a v e si mil ar s urf a c e t e nsi o n s. 

A t o o- gr e at s urf a c e t e nsi o n diff er e n c e m a k e s t h e m i m mis ci bl e ( Ajit h a A. R. a n d T h o m as, 

2 0 2 0). Bl e n ds of i m mis ci bl e p ol y m ers f or m diff er e nti at e d m or p h ol o gi es wit h visi bl e p h as es, 

d e p e n di n g o n t h eir c o m p o n e nt pr o p orti o n s, as s h o w n i n Fi g u r e 2. 1 7 . W h e n o n e c o m p o n e nt 

f or ms t h e m ai n c o nstit u e nt, t h e bl e n d e x hi bits a "s e a-i sl a n d " m or p h ol o g y, f or mi n g i n cl usi o ns 

of t h e mi n orit y p ol y m er ( "isl a n d ") i nt o t h e m ai n p ol y m er ( "s e a ") ( G as mi et al., 2 0 1 9). T his 
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m or p h ol o g y c a n b e a p pli e d t o r e d u c e p ol yl a cti c a ci d’ s ( P L A) brittl e n ess ( L ar g u e c h et al. 

2 0 2 1). 

 

 

Fi g u r e 2. 1 7  : M or p h ol o gi es of i m mis ci bl e bi n ar y bl e n ds i n f u n cti o n of t h eir r ati o 

 

A c o- c o nti n u o us m or p h ol o g y i s pr es e nt w h e n t h e t w o p ol y m er s ar e at c o m p ar a bl e l e v el s, 

f or mi n g t w o i nt er c o n n e ct e d a n d i nt er p e n etr at e d c o nti n u o us str u ct ur e s. T hi s m or p h ol o g y is 

hi g hl y d esir e d i n t h e el e ctri c fi el d si n c e cr e ati n g a c o m p osit e wit h g o o d m e c h a ni c al a n d 

c o n d u cti v e pr o p erti es wit h t h e a p pr o pri at e m atri x es i s p ossi bl e. N o w a d a ys, s e v er al bl e n ds 

h a v e b e e n st u di e d a n d pr o d u c e d, pr es e nti n g a r a n g e of pr o p erti es c a p a bl e of c o v eri n g a wi d e 

s p e ctr u m of s p e cifi c n e e d s. T w o t y p e s of bi o b as e d p ol y m er bl e n ds c o ul d b e c o nsi d er e d: t o 

i m pr o v e t h e m at eri al c o n d u cti vit y or t o pr o vi d e n e w f u n cti o n alit y. 

 

- C as e of i ns ul ati n g:i ns ul ati n g bl e n d s 

 

I n t h e di el e ctri c fi el d, t h e c as e of i ns ul ati n g:i ns ul ati n g bl e n ds m ai nl y i n v ol v e t h e a d diti o n of 

c o m pl e m e nt ar y pr o p erti es. C o n c er ni n g l o wl y- p ol ar p ol y m eri c bl e n ds, T or ğ ut a n d G ürl er 

( 2 0 2 1) o bs er v e d bl e n d s of P L A a n d a n u n k n o w n p ol y h y dr o x y al k a n o at e ( P H A) wit h diff er e nt 

pr o p orti o ns. T h e y n ot e d t h at at r o o m t e m p er at ur e a n d 1 0 k H z, P L A-ri c h P L A: P H A bl e n ds 

p oss ess e d a hi g h er di el e ctri c c o nst a nt a n d el e ctri c al c o n d u cti vit y. M e as ur e d at 1 0 k H z, a 

bl e n d wit h a w ei g ht c o nt e nt of P L A ( W P L A ) = 3 0 % h a d a n el e ctri c al c o n d u cti vit y i n t h e 

alt er n ati v e c urr e nt m o d e ( σ A C ) of 1, 1 * 1 0– 1 2  S· c m– 1  a n d t h e bl e n d wit h a WP L A  = 7 0 % h a d a 

σ A C  of 3, 9 * 1 0– 1 2  S· c m– 1 . T h e s e v al u es w er e wit hi n t h e r a n g e of el e ctri c al i n s ul at ors, d es pit e 

t h e c o- c o nti n u o us m or p h ol o g y t h at c o ul d pr o m ot e el e ctri c al c o n d u cti o n p h e n o m e n o n. T h e 

pr o p os e d bl e n ds w er e c ost- eff e cti v e a n d c a n b e e asil y pr o d u c e d, v ali d ati n g t h eir a p pli c ati o ns 



i n el e ctr o ni c s, p a c k a gi n g m at eri als, a n d bi o m e di c al a p pli c ati o ns r e q uiri n g l o w di el e ctri c 

pr o p erti es. T o mi ni mi z e t h e pr o c essi n g diffi c ulti e s of p ol y h y dr o x y b ut yr at e- c o- v al er at e 

( P H B V) a n d t h e l o w h e at d efl e cti o n t e m p er at ur e of P L A, G as mi et al. ( 2 0 1 9) f o c us e d o n t h e 

pr o d u cti o n of P L A: P H B V bl e n ds. T h e y n ot e d t h at t h e di el e ctri c c o nst a nt ( ε’) of t h e 

P L A: P H B V bl e n d v ari e d pr o p orti o n all y wit h t h e pr o p orti o n of P L A a n d P H B V, a b e h a vi or 

a n al o g o us t o a r ul e of mi xt ur es. H o w e v er, t h e α-r el a x ati o n of P L A a n d P H B V m e as ur e d b y 

B D S s e e m e d n ot aff e ct e d b y t h e bl e n d c o nstit uti o n, i n di c ati n g t h at P L A a n d P H B V w er e 

i m mi s ci bl e. T his st at e m e nt w as c o nfir m e d b y s c a n ni n g el e ctr o n mi cr os c o p y ( S E M) a n al ysis. 

Fi n all y, m e c h a ni c al pr o p erti es di d n ot f oll o w a r ul e of mi xt ur e, pr o b a bl y d u e t o t h e s p e cifi c 

s e a-isl a n d m or p h ol o g y o b s er v e d.  

 

A d di n g a l o w a m o u nt of p ol y b ut yl e n e s u c ci n at e ( P B S) t o P L A c a n i m pr o v e t h e P L A 

t o u g h n e ss. B y B D S a n al y sis, L ar g u e c h et al. ( 2 0 2 1) c o n c ei v e d s u c h bl e n ds a n d o b s er v e d 

p arti al mi s ci bilit y b et w e e n P L A a n d P B S. A d di n g P B S i nt o a P L A m atri x ( bl e n d r ati o 

P L A: P B S of 9 8, 7 6: 1, 2 4) d e cr e as e d t h e ε’ at l o w fr e q u e n ci e s a n d t e m p er at ur es. It w as 

ass o ci at e d wit h t h e p arti al mis ci bilit y of P L A: P B S bl e n ds. I n a d diti o n, t h e di el e ctri c l oss ε ” 

a n al ys es s h o w e d a n e w r el a x ati o n, n o n- e xi st e nt i n n e at P L A. T his β-r el a x ati o n c a m e fr o m a 

t wisti n g m oti o n of t h e P L A m ai n c h ai ns li n k e d t o t h e o b s er v e d p arti al mis ci bilit y. Bl e n di n g 

P B S a n d P L A i n cr e as e d t h eir el e ctri c al i ns ul ati n g pr o p erti es sli g htl y, a c c or di n g t o 

Si v a nji n e y ul u et al. ( 2 0 1 8). A d di n g 1 0 % of P L A i nt o P B S n ot o nl y i n cr e as e d t h e Y o u n g’s 

m o d ul u s of P B S, b ut als o br o u g ht a sli g ht s urf a c e r esisti vit y i n cr e asi n g. P L A, P B S a n d 

P L A: P B S bl e n d s h o w e d a s urf a c e r esisti viti es of 1, 1 * 1 0 1 3 , 4, 5 * 1 01 3 , a n d 4, 1 * 1 01 4  s q– 1 , 

r es p e cti v el y. 

 

C o n c er ni n g a p ol ar/ p ol ar bl e n ds, Mis hr a et al. ( 2 0 2 1) d e si g n e d P L A: p ol y vi n yli d e n e fl u ori d e 

( P V D F) bl e n ds f or br o a d e ni n g t h e a p pli c ati o n of pi e z o el e ctri c P V D F. At 1 k H z a n d r o o m 

t e m p er at ur e, P L A pr es e nt e d a ε’ of 4, 5 a n d P V D F a ε’ of 9. A d di n g P V D F i nt o P L A i n cr e as e d 

t h e di el e ctri c c o nst a nt of t h e l att er. H o w e v er, t h e bl e n d c o nt ai ni n g 7 0 % P V D F s h o w e d a 

di el e ctri c c o nst a nt of 1 0, 5, hi g h er t h a n its c o n stit u e nt s. T h e a ut h ors s u g g est e d t h at a p arti c ul ar 

i o ni c i nt er a cti o n b et w e e n P L A a n d P V D F c o ul d f a cilit at e t h e a p p ariti o n of i nt erf a ci al 

p ol ari z ati o n a n d, as a c or oll ar y, i n cr e as e d t h e p ol ari z ati o n p ot e nti al a n off eri n g a p ot e nti al 
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a p pli c ati o n f or p ol y m er fil m c a p a cit ors. El s a w y et al. ( 2 0 1 6) st u di e d a P L A: c hit os a n ( C S) 

bl e n d t o wi d e n t h e P L A a p pli c ati o n fi el d b y a p p orti n g a nti b a ct eri al a n d b arri er 

f u n cti o n aliti es. At 1 0 k H z a n d 4 0 ° C, n e at P L A s h o w e d a ε’ of 2, 7 a n d t h e P L A: C S c o nt ai ni n g 

5 % of C S a ε’ of 4. M or e o v er, t h e di el e ctri c l oss s h o w e d a br o a d e ni n g of t h e α-r el a x ati o n of 

P L A wit h t h e a d diti o n of C S. T his e n h a n c e m e nt of di el e ctri c pr o p erti es w a s a ss o ci at e d wit h 

t h e c h e mi c al str u ct ur e of C S, w hi c h is m or e p ol ar t h a n P L A. A d e e p er di el e ctri c a n al y sis of 

t h e i m a gi n ar y p art h as pr o v e n t h at C S g a v e t o P L A a m or e “fr a gil e ” b e h a vi or t h a n P L A, d u e 

t o a d e cr e as e i n c h ai n m o bilit y of P L A, a n d w a s ass o ci at e d wit h a h y dr o g e n b o n di n g 

o c c urri n g b et w e e n h y dr o x yl/ a mi n o gr o u ps of C S a n d c ar b o n yl gr o u ps of P L A. 

 

- C as e of i ns ul ati n g: c o n d u cti v e bl e n d s 

 

Bl e n di n g a c o n d u cti v e p ol y m er wit h a bi o b as e d p ol y m er c a n f u n cti o n ali z e t h e l att er b y 

e n h a n ci n g t h e m at eri al’ s el e ctri c al c o n d u cti vit y. I n r e c e nt lit er at ur e, p ol y a nili n e ( P A ni) h as 

b e e n m ai nl y u s e d t o i m pr o v e bi o b as e d p ol y m er el e ctri c al c o n d u cti vit y ( As hr af et al., 2 0 2 0; 

S h a h d a n et al., 2 0 2 0; Wi b o w o et al., 2 0 2 0; W o n g et al., 2 0 2 0). T o fi n d alt er n ati v es t o t h e 

c urr e nt c ostl y a n d t o xi c a ntist ati c a g e nts li k e c ar b o n bl a c k ( C B) a n d tit a ni u m di o xi d e ( Ti O 2 ), 

W o n g et al. ( 2 0 2 0) pr o p os e d a d di n g P A ni t o i m pr o v e t h e P L A el e ctri c al c o n d u cti vit y. T h e 

s urf a c e r esisti vit y of P L A c a n b e d e cr e as e d fr o m 1, 2 * 1 0 1 2  t o 4, 3 * 1 08  Ω ·s q– 1  wit h a WP A ni  u p 

t o 2 0 %. H o w e v er, t h e a ut h ors r e c o m m e n d n ot e x c e e di n g a WP A ni  of 1 5 % t o m e et t h e 

s u g g est e d st a n d ar d a nti st ati c r a n g e. M or e o v er, a t o o hi g h P A ni c o nt e nt cr e at e d a g gr e g at es 

t h at hi n d er e d t h e f ull p ot e nti al of s u c h p ol y m er s. S h a h d a n et al. ( 2 0 2 0) st u di e d a P L A bl e n d 

t o u g h e n e d b y n at ur al r u b b er ( m N R) a n d bl e n d e d wit h l o w l e v els of P A ni ( u p t o 

W P A ni  = 0, 1 1 %). Al o n gsi d e a n i m pr o v e m e nt i n m e c h a ni c al pr o p erti es, a n i m pr o v e m e nt of 

t h e P L A: m N R s y st e m’s c o n d u cti vit y w as o bs er v e d. T h e s y st e m wit h o ut P A ni s h o w e d a 

c o n d u cti vit y of 3, 8 * 1 0 – 1 1  S· c m– 1  a n d t h e s y st e m c o nt ai ni n g WP A ni  = 0, 1 1 % a c o n d u cti vit y 

of 1, 2 * 1 0 – 8  S· c m– 1 , a p pr o a c hi n g t h e v al u es o bs er v e d f or s e mi c o n d u cti n g m at eri als. E v e n at 

W P A ni  = 0, 0 3 %, a 7 7 % c o n d u cti vit y i m pr o v e m e nt w as o bs er v e d c o m p ar e d t o t h e n e at 

s yst e m. T his si g nifi c a nt i m pr o v e m e nt i n c o n d u cti vit y d es pit e a v er y l o w l o a di n g r at e w as 

ass o ci at e d wit h a pr eli mi n ar y s o ni c ati o n st e p, w hi c h effi ci e ntl y dis p er s e d t h e P A ni i nt o t h e 

P L A: m N R bl e n d. 



Alt h o u g h n ot bi o b as e d, P A ni i s a bi o c o m p ati bl e p ol y m er a n d a p ot e nti al c a n di d at e f or 

p ol y m er bl e n ds wit h a bi o b as e d p ol y m er f or bi o m e di c al a p pli c ati o ns ( As hr af et al., 2 0 2 0; 

Wi b o w o et al., 2 0 2 0). El e ctr os pi n ni n g i s a s uit a bl e pr o c essi n g t e c h n ol o g y f or m e di c al 

a p pli c ati o ns, pr o vi di n g a li g ht w ei g ht a n d p or o us m at eri al wit h g o o d s p e cifi c s urf a c e ar e a. 

As hr af et al. ( 2 0 2 0) pr o p os e d a n el e ctr os p u n P L A: P A ni wit h g o o d el e ctri c al p erf or m a n c e 

a n d c a p a bl e t o u n d er g o a g a m m a irr a di ati o n st erili z ati o n pr o c ess. T h e a ut h ors n ot e d a n 

i m pr o v e m e nt i n el e ctri c al c o n d u cti vit y wit h t h e a d diti o n of P A ni. A WP A ni  = 5, 5 5 % 

m ulti pli e d t h e el e ctri c al c o n d u cti vit y of P L A b y 3 0 0 0 0, u p t o 5, 4 * 1 0 – 5  S· c m– 1 . T h e o bt ai n e d 

c o n d u cti viti es w o ul d b e s uffi ci e ntl y hi g h t o t ar g et t h e c o n d u cti o n of el e ctri c al si g n al f or 

ti s s u e e n gi n e eri n g a p pli c ati o n s. R e c e ntl y, Wi b o w o et al. ( 2 0 2 0) 3 D- pri nt e d a 

p ol y c a pr ol a ct o n e ( P C L) bl e n d wit h l o w l e v el s of P A ni f or b o n e ti ss u e e n gi n e eri n g. T hi s 

p ol y m er bl e n d c a n cr e at e el e ctr o a cti v e s c aff ol ds t o o pti mi z e c ell vi a bilit y. Fi g u r e 2. 1 8  s h o w s 

t h e m ulti p h y si c al pr o p erti es of t h e P C L: P A ni bl e n d.  

 

 

Fi g u r e 2. 1 8 : M e c h a ni c al, bi ol o gi c al a n d el e ctri c al c o n d u cti vit y pr o p erti es of P C L: P A ni 

bl e n ds ( Wi b o w o et al., 2 0 2 0) 

 

I n a d diti o n t o i m pr o vi n g m e c h a ni c al pr o p erti es c o m p ar e d wit h n e at P L A, a d di n g P A ni 

si g nifi c a ntl y i n cr e as e d el e ctri c al c o n d u cti vit y, fr o m 1, 1 * 1 0 – 1 1  t o 2, 8 * 1 0– 4  S· c m– 1  f or a WP A ni  

= 2 %. T h e o bs er v e d c o n d u cti vit y w as cl os e t o c orti c al a n d c a n c ell o u s b o n e el e ctri c al 

c o n d u cti viti es, w hi c h c o ul d f a cilit at e b o n e h e ali n g. C o m pr essi v e Y o u n g’s m o d ul us a n d 

c o m pr essi v e str e n gt h h a v e als o pr e s e nt e d a n e n h a n c e m e nt d u e t o t h e P A ni a d diti o n. 
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H o w e v er, e x c e e di n g a W P A ni = 0, 1 % r e s ult e d i n a c yt ot o xi c eff e ct of P A ni a n d t h u s i n hi bit e d 

its b e n efits. T his st u d y i n di c at e d t h at b y usi n g 0, 1 % P A ni i n a P C L m atri x, s c aff ol ds wit h 

o pti m al pr o p erti es f or a p pli c ati o n i n b o n e tiss u e c a n b e a c hi e v e d. 

 

2. 3. 4. b.  I nfl u e n c e of bi o b a s e d c o m p osit e str at e g y  

 

A n ot h er w a y of alt eri n g t h e bi o b as e d p ol y m ers’ pr o p erti e s is b y a d di n g fill ers t o pr o d u c e 

c o m p osit es. I n t h e fi el d of bi o b as e d p ol y m er s, t his m ai nl y i n v ol v e s t h e us e of mi cr ofill ers or 

n a n ofill ers. It m ai nl y aff e ct s m e c h a ni c al pr o p erti e s, d e p e n di n g o n t h e f or m f a ct or of t h e 

a d d e d fill er. I n t h e c as e of bi o b as e d p ol y m ers, a d di n g bi o b as e d fill ers is m or e a p pr o pri at e 

t h a n ot h er fill ers f or m ai nt ai ni n g t h e p hil os o p h y of a 1 0 0 % bi o b as e d m at eri al w hil e k e e pi n g 

t h e m atri x’s p ot e nti al bi o d e gr a d a bilit y. T his s e cti o n pr es e nts c ell ul os e fill ers at t h e mi cr o a n d 

n a n os c al e, u s e d f or di el e ctri c a p pli c ati o ns. 

 

- C as e of mi cr o-siz e d c ell ul o s e fill ers 

 

Mi cr ofill ers p oss es a si z e wit hi n t h e mi cr o m et er r a n g e. I n t h e fi el d of bi o b as e d fill er s, t h e 

m ai n u s e d s h a p es ar e s h ort-fi b er fill ers, i. e., fill ers wit h a n e e dl e-li k e s h a p e. I n t h eir p a p er, 

L ar g u e c h et al. ( 2 0 2 1) w e nt f urt h er i n t h eir r e s e ar c h o n P L A: P B S bl e n d s b y a d di n g j ut e 

mi cr ofi b ers. T h e y n ot e d a n i n cr e as e i n b ot h t h e di el e ctri c c o nst a nt a n d t h e di el e ctri c l o ss, 

w hi c h w o ul d b e d u e t o t h e a d diti o n of p ol ar gr o u ps a c c or di n g t o F o uri er-tr a nsf or m i nfr ar e d 

s p e ctr os c o p y ( F TI R) a n al y sis. I n a d diti o n, t h e str e n gt h of t h e M a x w ell- W a g n er- Sill ars 

( M W S) p ol ari z ati o n i n cr e as e d wit h t h e a d diti o n of j ut e mi cr ofill ers. T h e a ut h ors ass o ci at e d 

t his i n cr e as e wit h a d e cr e as e i n m atri x cr yst alli nit y d u e t o t h e a d diti o n of c h ar g e hi n d eri n g 

c h ai n m o bilit y. B y c o m p ari n g P L A: sis al bi o b as e d c o m p osit es wit h n e at P L A, B a di a et al. 

( 2 0 1 7) n ot e d t h at a d di n g sis al i n cr e a s e d t h e di el e ctri c c o nst a nt b y a d di n g h y dr o g e n b o n ds 

(Fi g u r e 2. 1 9 ). M e as ur e d at 2 0 ° C a n d 1 0 0 H z, ε’P L A  i n cr e as e d b y 3 0 % wit h t h e a d diti o n of 

W sis al = 3 0 %. F urt h er m or e, a n i nt er a cti o n b et w e e n sis al’s h y dr o g e n b o n ds a n d P L A i n cr e as e d 

t h e “fr a gil e ” b e h a vi or of t h e l att er d u e t o a hi n d eri n g of t h e c h ai ns’ m o bilit y. A h y dr ot h er m al 

a gi n g t est r e v e al e d i n cr e as e d P L A cr yst alli nit y d u e t o d e cr e as e d P L A c h ai n l e n gt h. T his 

cr yst alli nit y v ari ati o n d e cr e as e d b ot h t h e di el e ctri c c o nst a nt a n d c ol d cr y st alli z ati o n i nt e nsit y. 



 

Fi g u r e 2. 1 9  : Di el e ctri c c o nst a nt ε’ of n e at P L A a n d P L A: sis al bi o b as e d c o m p osit e 

m e as ur e d @ 2 0 ° C a n d 1 0 0 H z ( B a di a et al., 2 0 1 7) 

 

T h e cr yst alli nit y e n h a n c e m e nt al s o l e d t o a n i n cr e a s e i n P L A’s “fr a gil e ” b e h a vi or.  D al ai a n d 

P ari d a ( 2 0 2 2) irr a di at e d L uff a fi b ers f or a p pli c ati o n i n a P L A m atri x. Si n c e t h e fi b ers ar e 

m or e p ol ar t h a n t h e P L A m atri x, t h e y i n cr e a s e d t h e di el e ctri c c o nst a nt of t h e m at eri al, as w ell 

as t h e di el e ctri c l oss at l o w fr e q u e n ci es. T h es e o bs er v ati o ns w er e c o nsi st e nt wit h t h e r est of 

t h e lit er at ur e ( B a di a et al., 2 0 1 4; K h o u aj a et al., 2 0 2 1; L ar g u e c h et al., 2 0 2 1). T h e i nfl u e n c e 

of t h e g a m m a irr a di ati o n d os e a bs or b e d b y t h e mi cr ofi b ers p ositi v el y i nfl u e n c e d t h e di el e ctri c 

c o nst a nt. A c c or di n g t o t h e a ut h or s, g a m m a-irr a di ati o n br o k e n d o w n t h e c ell ul os e p ol y m er 

c h ai ns, all o wi n g m or e p ol ar f u n cti o ns at t h e s urf a c e. A d di n g L uff a fi b ers al s o i n cr e as e d t h e 

σ A C  c o n d u cti vit y a n d t h e s e v erit y of irr a di ati o n a bs or b e d b y t h e fi b ers. I n eit h er c as e, t hi s 

w as e x pl ai n e d b y t h e i n cr e as e d p ol ar f u n cti o ns a v ail a bl e. T h e a ut h ors n ot e d t h at s u c h 

bi o b as e d m at eri al s c o ul d r e pl a c e b ari u m str o nti u m tit a n at e ( B S T) f or s e v er al a p pli c ati o ns, 

s u c h as c a p a cit ors, p h as e s hift ers, di el e ctri c r es o n at or os cill at ors, a n d bi o m e di c al el e ctr o ni c 

d e vi c es. Y a k u b u et al. ( 2 0 2 0) fill e d p ol y c a pr ol a ct o n e wit h ri c e h us k a n d st u di e d t h e si z e of 

t h e c h ar g es o n t h e di el e ctri c pr o p erti e s. As w ell as s h o wi n g b ett er t e nsil e a n d i m p a ct str e n gt h, 

bi o b as e d c o m p o sit es f a v ori n g s m all er fill ers pr o m ot e d t h e di el e ctri c c o nst a nt a n d di el e ctri c 

l oss at gi g a h ert z fr e q u e n c y. M e as ur e d at 1 0 G H z, 2 0 0 µ m- a n d 1 0 0 0 µ m-si z e d ri c e h us ks 

bi o b as e d c o m p osit es h a d a di el e ctri c c o nst a nt of 3, 4 a n d 2, 2, r es p e cti v el y ( T a bl e 2. 2 ).  
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T a bl e 2. 2  : Di el e ctri c pr o p erti es of N e at P C L a n d P C L:ri c e h us k s m e as ur e d at 1 0 G H z 

( Y a k u b u et al., 2 0 2 0) 

S a m pl e s  Di el e ctri c c o n st a nt ε’ L os s f a ct or ε ” 

N e at P C L  1, 9 1 0, 3 1 

2 0 0 µ m 3, 4 0 0, 5 9 

4 0 0 µ m 2, 8 1 0, 5 0 

8 0 0 µ m 2, 5 1 0, 4 4 

1 0 0 0 µ m  2, 2 0 0, 3 7 

 

T his r es ult m a y b e d u e t o t h e gr e at er s p e cifi c s urf a c e ar e a of s m all c h ar g es, f a v ori n g M W S 

p ol ari z ati o ns. As D al ai a n d P ari d a ( 2 0 2 2) p oi nt e d o ut, a l ar g er s p e cifi c s urf a c e ar e a g a v e 

m or e p ol ar gr o u ps a v ail a bl e at t h e s urf a c e of t h e c h ar g es. T h e a ut h ors als o s u g g est t his m a y 

b e d u e t o b ett er di s p ersi o n a n d r e d u c e d i nt er n al p or osit y.  

 

C o n c er ni n g w o o d- b as e d mi cr ofill ers, Dr a k o p o ul o s et al. ( 2 0 2 0) st u di e d t h er m o pl asti c st ar c h 

m o difi e d wit h mi cr ofi brill at e d c ell ul o s e ( M F C), wit h W M F C  = 1 0 a n d 2 0 %. At 1 k H z a n d 

3 0 ° C, n e at t h er m o pl asti c st ar c h ( T P S) e x hi bit e d a ε’ of 2 0. A d di n g M F C fill ers i n cr e as e d 

t h e di el e ctri c c o nst a nt, r e a c hi n g 6 0 i n WM F C  = 1 0 %. H o w e v er, a WM F C  = 2 0 % g a v e a ε’ of 

4 0. T h e a ut h ors e x pl ai n e d t h es e r es ults b y t h e ar c hit e ct ur al diff er e n c e b et w e e n t h e li n e ar f or m 

of c ell ul o s e a n d t h e h eli c al f or m of st ar c h, l e a di n g t o m or e w at er b ei n g attr a ct e d b y c ell ul o s e. 

A hi g h er w at er a bs or pti o n c o ul d hi n d er t h e ori e nt ati o n of p ol ar gr o u ps f or t h e bi o b as e d 

c o m p osit e c o nt ai ni n g 2 0 % M F C a n d t h us r e d u c e d t h e di el e ctri c c o nst a nt. At 1 M H z, 

h o w e v er, T P S pr es e nt e d a hi g h er ε’ at 3 0 ° C t h a n bi o b as e d c o m p o sit es. T h e a ut h or s n ot e d 

t h at t his mi g ht b e e x pl ai n e d b y t h e gr e at er n u m b er of fr e e h y dr o x yl gr o u ps ( w hi c h d o n ot 

f or m h y dr o g e n b o n ds wit h w at er) i n t h e st ar c h, e n a bli n g a gr e at er p ol ari z ati o n p ot e nti al t h a n 

i n bi o b as e d c o m p osit es. D uri n g his t h esis, H e g d e ( 2 0 1 7) als o pr o p os e d t o us e M F C, i n a P L A 

m atri x. C o m p ar e d t o n e at P L A, M F C str o n gl y i m p a ct e d t h e di el e ctri c c o n st a nt, di el e ctri c l o ss 

a n d A C c o n d u cti vit y at l o w t e m p er at ur es. F or e x a m pl e, at 2 0 ° C a n d 0, 0 1 H z, a W M F C  = 1 8 % 

bi o b as e d c o m p osit e s h o w e d a di el e ctri c c o nst a nt of 7, 4 c o m p ar e d t o t h e 3, 3 of n e at P L A. 

M or e o v er, at t h e s a m e c o n diti o ns, t h e σ A C  i n cr e as e d o v er 1 0 0 ti m es wit h t h e i n c or p or ati o n 

of M F C. 

 

 



- C as e of n a n o-siz e d c ell ul o s e fill ers 

 

N a n o c ell ul os e c orr es p o n ds t o t w o fill ers o bt ai n e d fr o m c ell ul osi c bi o m a ss n a n ofi brill at e d 

c ell ul o s e ( N F C) a n d n a n o cr yst alli n e c ell ul os e ( N C C). T his c ell ul o si c bi o m ass c a n c o m e fr o m 

v ari o us pl a nts (fr o m w o o d t o s u g ar b e et, i n cl u di n g c ott o n, sis al, r a mi e, p al m a n d h e m p), 

b a ct eri a a n d m ari n e a ni m als li k e t u ni c at es ( T e n et al., 2 0 1 2). T his bi o m ass m u st first b e 

bl e a c h e d t o o bt ai n t h e v ari o u s c ell ul osi c fill ers. T e n et al. ( 2 0 1 2) i n v esti g at e d t h e i nfl u e n c e 

of N C C o n t h e di el e ctri c a n d m e c h a ni c al pr o p erti e s of P H B V- b as e d bi o n a n o c o m p osit es. 

M e as ur e d at 1 H z a n d at r o o m t e m p er at ur e, t h e ε’ i n cr e as e d fr o m 2, 1 f or n e at P H B V t o 4, 2 

at a W N C C  = 2, 3 %. A b o v e t his fill er c o nt e nt, ε’ d e cr e as e d t o a v al u e of 2, 5. H o w e v er, f or t h e 

s a m e c o n diti o n s, el e ctri c al c o n d u cti vit y w as p ositi v el y i nfl u e n c e d f or all fill er c o nt e nt t est e d 

a n d r ai s e d fr o m 1 * 1 0 – 1 4  S· c m– 1  t o 9 * 1 0– 1 4  S· c m– 1  wit h N C C c o nt e nt of u p t o 4, 6 %. T his 

p er mitti vit y i n cr e asi n g c a n b e e x pl ai n e d b y t h e pr e s e n c e of h y dr o x yl gr o u ps o n t h e n a n ofill er 

s urf a c e. At W N C C  > 2, 3 %, t h e a ut h ors s us p e ct e d t h e pr es e n c e of n a n ofill er a g gr e g ati o n, 

w hi c h r e d u c e d t h e s p e cifi c s urf a c e ar e a of N C C a n d d e cr e as e d t h e M W S p ol ari z ati o n p o w er. 

C o m pl e m e nt ar y di el e ctri c a n d m e c h a ni c al a n al ys es c o nfir m e d t h e pr es e n c e of a n o pti m u m 

N C C c o nt e nt of b et w e e n 2 a n d 2, 3 %. B o n ar d d et al. ( 2 0 1 8) st u di e d t h e di el e ctri c pr o p erti es 

of a C S: N C C bi o b as e d c o m p osit e. At fr e q u e n ci es < 3 0 H z, a d di n g 1 % b y w ei g ht of N C C 

i n cr e as e d t h e ε’ of C S. It c a n b e e x pl ai n e d b y t h e M W S p ol ari z ati o n p h e n o m e n a pr o m ot e d 

b y t h e i nt e gr ati o n of N C C, i n cr e asi n g t h e h et er o g e n eit y of t h e bi o b as e d p ol y m er. T his 

p h e n o m e n o n is c o n sist e nt wit h t h e pr e vi o us a n al ys es. H o w e v er, f or fr e q u e n ci e s > 3 0 H z, t h e 

ε’ of t h e bi o n a n o c o m p osit e w as l o w er t h a n t h at of n e at C S d u e t o t h e m or e p ol ar c h ar a ct er 

of t h e C S. T h e l oss f a ct or w as als o hi g h er f or bi o n a n o c o m p osit es, d u e t o t h e i n cr e a s e d M W S 

r el a x ati o n p h e n o m e n o n. T h e pr o p os e d m at eri als w o ul d b e s uit a bl e f or p ot e nti al a p pli c ati o ns 

as c a p a cit or d e vi c es. 

 

Sil v a et al. ( 2 0 2 1) pr o p os e d a c o at e d- N C C str at e g y t o i m pr o v e t h e el e ctri c al c o n d u cti vit y of 

n at ur al r u b b er. T h e a d diti o n of P A ni- c o at e d N C Cs c o nsi d er a bl y i n cr e a s e d t h e r u b b er’s 

el e ctri c al c o n d u cti vit y i n t h e D C m o d e ( σ D C ), fr o m 1, 3 * 1 0– 1 4  S· c m– 1  f or n e at r u b b er t o 

8, 2 * 1 0 – 7  S· c m– 1  f or a r u b b er fill e d wit h 7 % P A ni- c o at e d N C C. A p er c ol ati o n t hr e s h ol d 

a p p e ar e d f or W N C C  b et w e e n 5 a n d 7 %, c a us e d b y t h e i nt er c o n n e cti o n of t h e n a n ofill er 
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n et w or k. T his p er c ol ati o n w as als o f o u n d i n A C m o d e. T h e s e r es ults w er e c o nsist e nt wit h a 

t h e or eti c al m o d el d e v el o p e d b y t h e a ut h ors b a s e d o n a 2 D pr oj e cti o n of t h e Dr u d e a n d D yr e 

m o d els. T h e s e P A ni- c o at e d N C C-fill e d r u b b ers h a v e attr a cti v e p ot e nti al a p pli c ati o ns as 

c a p a cit ors f or el e ctr o a cti v e m at eri als a n d di el e ctri c g at es f or fi el d- eff e ct tr a nsist ors. L a d h ar 

et al. ( 2 0 1 7) c o m p ar e d t h e di el e ctri c pr o p erti es of n at ur al r u b b er a n d N C C or N F C 

n a n o c o m p osit es o bt ai n e d fr o m d at e p al m st al ks. T h e a ut h ors n ot e d t h at N C C- b as e d 

n a n o c o m p osit es h a d a hi g h er di el e ctri c l oss t h a n N F C- b a s e d n a n o c o m p o sit es, w hi c h c a n b e 

ass o ci at e d wit h a hi g h er s p e cifi c s urf a c e ar e a of N C C s. T h e l o w er i nt erf a ci al p ol ari z ati o n s 

o bs er v e d f or N F C s h o w e d a b ett er c o m p ati bilit y of t h e l att er wit h t h e m atri x. T h e pr es e n c e 

of r esi d u al h e mi c ell ul o s e a n d li g ni n o n N F C s m a y a ct as a c o m p ati bili z er wit h t h e m atri x, 

w hi c h e x pl ai ns t h es e r es ults. D y n a mi c m e c h a ni c al a n al ysi s als o l e a d e d t o t his st at e m e nt, as 

t h e st or a g e m o d ul us w as hi g h er, a n d t h e l oss m o d ul us w as l o w er f or N F C t h a n N C C. At 

2 5 ° C a n d 1 H z, n e at n at ur al r u b b er, n at ur al r u b b er fill e d wit h 2, 5 % of N C C a n d n at ur al 

r u b b er fill e d wit h 2, 5 % N F C pr es e nt e d a st or a g e m o d ul us of 0, 5 5, 2, 5 1 a n d 6, 1 1 M P a 

r es p e cti v el y.  

 

J asi m a n d Ali ( 2 0 1 9) i n v esti g at e d n a n osi z e d bi o c h ar, a p yr ol y z e d-tr e at e d bi o m ass fill er, i nt o 

a pl asti ci z e d P L A. Bi o c h ar is a n i nt er esti n g fill er as it h as a v er y l ar g e s p e cifi c s urf a c e ar e a, 

m a ki n g it s uit a bl e f or st ori n g m ol e c ul es s u c h as c ar b o n di o xi d e. T h e el e ctri c al c o n d u cti vit y 

gr a d u all y i n cr e as e d wit h t h e w ei g ht c o nt e nt of bi o c h ar. Pl a sti ci z e d P L A s h o w e d a n el e ctri c al 

c o n d u cti vit y at r o o m t e m p er at ur e of 1, 4 6 * 1 0 – 1 2  S· c m– 1  a n d bi o b a s e d c o m p osit e wit h Wbi o c h ar  

= 1 0 % of 6, 1 * 1 0 – 1 2  S· c m– 1  (Fi g u r e 2. 2 0 ), w hi c h c orr es p o n d s t o s uit a bl e v al u es f or a nti-

st ati c fil m a p pli c ati o n. 

 



 

Fi g u r e 2. 2 0  : L o g ( el e ctri c al c o n d u cti vit y σA C ) of pl asti ci z e d P L A fill e d wit h n a n osi z e d 

bi o c h ar (J asi m a n d Ali, 2 0 1 9) 

 

2. 3. 4. c.  I nfl u e n c e of pr o c es si n g - C as e of 3 D pri nti n g pr o c ess 

 

3 D pri nti n g, or a d diti v e m a n uf a ct uri n g, r e v ol uti o ni z e d t h e cr e ati o n of p h ysi c al o bj e ct s b y 

s u p eri m p osi n g l a y ers of m at eri al b as e d o n 3 D di git al m o d el s. T hi s t e c h n ol o g y off er s 

i m m e ns e pr o d u cti o n, d esi g n, a n d ar c hit e ct ur al cr e ati o n p ossi biliti es, e n a bli n g c o m pl e x a n d 

c ust o mi z e d cr e ati o ns. R e s e ar c h i nt o p h ot o p ol y m er s us a bl e f or 3 D pri nti n g b e g a n i n t h e 1 9 6 0s 

at t h e B att ell e M e m ori al I nstit ut e, i n a u g uri n g t h e wi d el y u s e d st er e olit h o gr a p h y ( S L A). T h e 

first c o m m er ci al S L A pri nt e d w as pr o d u c e d i n 1 9 8 8 b y 3 D S yst e m s, a n d t h e first S el e cti v e 

L as er M elti n g pri nt er w a s pr o p os e d i n t h e 1 9 9 0s b y C arl D e c k ar d ( S u a n d Al’ Ar ef, 2 0 1 8). I n 

1 9 8 9, S. S c ott a n d Li s a Cr u m p f o u n d e d Str at as ys a n d p at e nt e d f us e d d e p ositi o n m o d elli n g 

( F D M), a f or m of r a pi d pr ot ot y pi n g. Ar o u n d 2 0 0 5, o p e n s o ur c e pr oj e ct s s u c h as R e p R a p a n d 

F a b @ H o m e e m er g e d t o off er aff or d a bl e a n d a c c e ssi bl e 3 D pri nt ers t o a wi d er r a n g e of us er s 

( K u n d u a n d M a n d al, 2 0 2 2). T h a n ks t o c o n si d er a bl e e m ul ati o n fr o m t h e r es e ar c h, i n d ustr y, 

a n d t h e p u bli c, v ari o us 3 D pri nti n g t e c h n ol o gi es ar e n o w a v ail a bl e a n d r es u m e d i n T a bl e 2. 3 : 

 

- F us e d fil a m e nt f a bri c ati o n ( F F F) i s t h e m ai n u s e d 3 D pri nti n g t e c h n ol o g y. T h e 

t h er m o pl asti c m at eri al i s m elt e d a n d t h e n s el e cti v el y d e p osit e d t hr o u g h a n o z zl e t h at 

f oll o ws t h e cr oss-s e cti o n al g e o m etr y of t h e p art s t o dir e ctl y pr o d u c e 3 D p art s fr o m a 

c o m p ut er- assi st e d d esi g n ( C A D) m o d el i n a l a y er- b y-l a y er m a n n er ( K. C h e n et al., 



4 5 

 

2 0 2 3; N g o et al., 2 0 1 8) ( Fi g u r e 2. 2 1 a)). T h es e t e c h n ol o gi e s ar e v er y fl e xi bl e, a s m a n y 

p ar a m et ers c a n b e t u n e d f or a n a d a pt e d fi n al m at eri al ( Fi g u r e 2. 2 1 b)). H o w e v er, t h e 

n u m er o us t u n a bl e p ar a m et ers m a k e it pr o n e t o i m p erf e cti o ns a n d e as y pri nti n g 

f ail ur es. 

 

 

- Fi g u r e 2. 2 1  : a) R e pr es e nt ati o n of a n F F F-t y p e 3 D pri nt er, b) Is hi k a w a di a gr a m of 

criti c al pr o c ess p ar a m et er of F F F 3 d pri nti n g m et h o d ( H or v at h, 2 0 1 4; K u n d u a n d 

M a n d al, 2 0 2 2; S u a n d Al’ Ar ef, 2 0 1 8; W o hl ers a n d G or n et, 2 0 1 5)  

 

- St er e olit h o gr a p h y ( S L A) us es p h ot os e n siti v e r esi n t h at s oli difi es b y c uri n g t hr o u g h 

ultr a vi ol et ( U V) l as er irr a di ati o n t o cr e at e t hr e e- di m e nsi o n al o bj e ct s. Li k e F F F 

t e c h n ol o g y, t h e 3 D m o d el i s di vi d e d i nt o sli c es a n d b uilt b y s u c c e ssi v el y h ar d e ni n g 

e a c h r esi n l a y er. Alt h o u g h t hi s t e c h n ol o g y r eli es m ai nl y o n t h e u s e of n e at r e si n, s o m e 

r es e ar c h ers ar e l o o ki n g i nt o t h e p o ssi bilit y of a d di n g a d diti v e s s u c h as fill ers ( Jir k ů 

et al., 2 0 2 3; M h m o o d a n d Al- K ar k hi, 2 0 2 3). 

 

- S el e cti v e L as er Si nt eri n g ( S L S) al s o us es a l as er t o f u s e p o w d er e d m at eri al t o cr e at e 

s oli d 3 D o bj e ct s. T h e l a c k of a pr ef er e nti al pri nti n g a xi s i s i d e al f or c o m pl e x p arts 

r e q uiri n g hi g h m e c h a ni c al str e n gt h. T h e p o w d er us e d c a n b e p ol y m ers, m et al s, or 

c er a mi cs. T a bri z et al. ( 2 0 2 3) n ot e d t h at S L S c a n b e a n alt er n ati v e t o tr a diti o n al 

p h ar m a c e uti c al or al d os a g e f or m s. 

 



- I n kj et 3 D pri nti n g us es s p e ci al pri nt ers t o cr e at e o bj e ct s b y d e p ositi n g dr o pl ets of 

li q ui d m at eri al i n s u c c essi v e l a y ers a n d h ar d e n e d b y U V li g ht. T hi s m et h o d off ers a 

v ari et y of m at eri als a n d a c c ur at e c ol or pri nti n g, b ut t h e s urf a c e r es ol uti o n m a y b e 

l o w er a n d t h e pri nti n g s p e e d sl o w er, s o m eti m es r e q uiri n g a d diti o n al p o st- pr o c e ssi n g. 

T hi s t e c h n ol o g y c a n b e s uit a bl e f or t h e f a bri c ati o n of mi cr ol e ns es ( M a g a zi n e et al., 

2 0 2 2).  

 

As pr es e nt e d, t h e F F F t e c h n ol o g y is p erf e ct f or t h e r a pi d i n d ustri ali z ati o n of bi o b as e d 

m at eri al s. T his t e c h n ol o g y gi v es fr e e d o m f or p art d e si g n, s o di el e ctri c pr o p erti es c a n 

e asil y b e m a ni p ul at e d ( G o ul a s et al., 2 0 1 9). T h e f oll o wi n g is a s el e cti o n of s o m e 

p ar a m et ers t h at v ar y t h es e pr o p erti e s. 

 

T a bl e 2. 3 : A d v a nt a g es a n d dr a w b a c ks of t h e m ai n 3 D pri nti n g t e c h n ol o gi es 

   A d v a nt a g e s Dr a w b a c ks 

F F F 
L o w pr o d u cti o n c osts, F a st a n d si m pl e pr o d u cti o n 
pr o c ess, D e v el o p e d a n d r eli a bl e t e c h n ol o g y ( K. C h e n 
et al., 2 0 2 3; C h o h a n et al., 2 0 1 7; T a bri z et al., 2 0 2 3)  

P o or s urf a c e fi nis h ( C h o h a n et al., 2 0 1 7) 

S L A 
D e v el o p e d a n d r eli a bl e t e c h n ol o g y, c o m pl e x s h a p e 
a n d fi n e d et ail, hi g h m at eri al v ari a bilit y ( K u n d u a n d 
M a n d al, 2 0 2 2; M h m o o d a n d Al- K ar k hi, 2 0 2 3) 

Li mit e d r esi n s h elf lif e, e n vir o n m e nt 
u nfri e n dl y, n e e d s a p o st c uri n g pr o c e ss, n o 
c ol or pri nti n g, ( K u n d u a n d M a n d al, 2 0 2 2; 
M h m o o d a n d Al -K ar k hi, 2 0 2 3)  

S L S 
N o str u ct ur al s u p p ort r e q uir e d, p or osit y c o ntr ol, 
c o m pl e x g e o m etr y, di m e n si o n al c o ntr ol, i n e x p e nsi v e 
( K u n d u a n d M a n d al, 2 0 2 2; T a bri z et al., 2 0 2 3) 

L o n g pri nti n g ti m e, n e c e ss ar y p o w d er pr e-
h e ati n g, l o n g c o oli n g ti m e, hi g h r o u g h n e ss 
( K u n d u a n d M a n d al, 2 0 2 2; T a bri z et al., 
2 0 2 3)  

I n k J et 
Hi g h pr e ci si o n, pr e cis e o pti c al pr o p erti es a dj u st m e nt, 
m a ss pr o d u cti o n p o ssi bl e, littl e m at eri al w a st e ( K u n d u 
a n d M a n d al, 2 0 2 2; M a g a zi n e et al., 2 0 2 2) 

P o or m e c h a ni c al pr o p erti e s, li mit e d 
k n o wl e d g e of i n k f or m ul ati o n a n d pri nti n g 
p ar a m et er s, e x p e nsi v e ( K u n d u a n d M a n d al, 
2 0 2 2; M a g a zi n e et al., 2 0 2 2)  

 

- C as e of i nfill p att er n 

 

T h e i nfill p att er n is o n e of t h e first p ar a m et ers t h at c a n b e m o difi e d dir e ctl y i n t h e s oft w ar e. 

Its eff e ct o n el e ctri c al c o n d u cti vit y h as alr e a d y b e e n w ell- m e a s ur e d. R o u m y et al. ( 2 0 2 3) 

n ot e d t h at el e ctri c al c o n d u cti vit y v ari e d a c c or di n g t o t h e r ast er a n gl e i n dir e ct c urr e nt ( D C) 

m o d e. T h eir a n al ysis i n v ol v e d 3 D- pri nt e d P L A s a m pl es c o nt ai ni n g a W C B  = 2 1, 5 %. A 0 ° 

i nfill p att er n (fil a m e nt i n t h e l o n git u di n al a xi s) g a v e a c o n d u cti vit y of 1, 2 * 1 0– 1  S· c m– 1  a n d a 

9 0 ° i nfill p att er n g a v e a c o n d u cti vit y of 6, 6 * 1 0 – 2  S· c m– 1 . T h e 7 5 % hi g h er c o n d u cti vit y v al u e 
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at 0° w as d u e t o e asi er el e ctri c al c o n d u cti o n w h e n t h e pri nt e d c o n d u cti v e fil a m e nt w as 

dir e ct e d fr o m o n e el e ctr o d e t o a n ot h er t h a n j u m pi n g b et w e e n a dj a c e nt o n es. T h e s a m e 

o bs er v ati o n h a s b e e n m a d e b y P e nt e k et al. ( 2 0 2 0) f or P L A- b a s e d c ar b o n s p e ci m e n s. Tr u m a n 

et al. ( 2 0 2 0) al s o t est e d a P L A: C B 3 D- pri nt e d c o m p o sit e wit h diff er e nt i nfill p att er n s ( 0 °, 

4 5 °, 9 0, 0 °/ 9 0 ° a n d – 4 5 °/ 4 5 °). T h e fi n di n g s diff er fr o m t h o s e of t h e pr e vi o us arti cl e, h o w e v er, 

i n t h at alt h o u g h t h e r ast er a n gl e of 0 ° h a d a c o n d u cti vit y al m ost t hr e e ti m es gr e at er t h a n t h at 

of 9 0° ( 2, 1 8 * 1 0 – 2  S· c m– 1  v s. 8, 0 3 * 1 0– 3  S· c m– 1 ), it w as t h e 0 °/ 9 0 ° c as e t h at s h o w e d t h e hi g h est 

c o n d u cti vit y, wit h a v al u e of 4, 3 7 * 1 0 – 2  S· c m– 1 . T o e x pl ai n t h es e r e s ult s, t h e a ut h ors 

p erf or m e d M o nt e C arl o si m ul ati o ns. T h e y h y p ot h esi z e d t h at cr os s- pl y p att er ns e x hi bit e d 

l o w er gl o b al r esi sti vit y b e c a us e m or e c o n d u cti v e p at hs w er e pr es e nt f or t h e c urr e nt t o b y p ass 

hi g h l o c al r esi st a n c e z o n e s d u e t o gr e at er l o c al h et er o g e n eit y. 

 

F e w lit er at ur es e xi st c o n c er ni n g t h e eff e ct of t h e i nfill p att er n o n t h e di el e ctri c c o n st a nt. 

K u z m a ni ć et al. ( 2 0 2 3) st u di e d 3 diff er e nt s h a p es of 3 D- pri nt e d P L A: t h e s q u ar e, tri a n g ul ar, 

a n d c orr u g at e d s h a p es, as s h o w n i n Fi g u r e 2. 2 2 .  

 

 

Fi g u r e 2. 2 2  : Di el e ctri c c o nst a nt ε’ v ers us t h e i nfill p att er n of 3 D- pri nt e d P L A s a m pl e s 

( K u z m a ni ć et al., 2 0 2 3) 

 

T h e a ut h ors n ot e d t h at at a n i nfill r ati o of 3 3 %, t h e s q u ar e, tri a n g ul ar, a n d c orr u g at e d p att er n 

h a d a di el e ctri c c o nst a nt of 2, 1 0 2, 0 5 a n d 1, 7 8 r e s p e cti v el y. At a n i nfill r ati o of 6 6 %, t h e 

s a m e p att er ns s h o w e d a di el e ctri c c o n st a nt of 2, 4 5, 2, 1 2 a n d 2, 5 7 r es p e cti v el y. At l o w i nfill 



r ati os, t h e c orr u g at e d p att er n h a d t h e l o w est di el e ctri c c o nst a nt. H o w e v er, t h e tri a n g ul ar 

p att er n h a d t h e l o w est di el e ctri c c o nst a nt at hi g h i nfill r ati os. T h e a ut h or s di d n ot gi v e a 

r e as o n f or s u c h a di s cr e p a n c y. Still, t h e y n ot e d t h at it w as st ati sti c all y pr es e nt, a n d f urt h er 

m e as ur e m e nts wit h m or e pr e cis e e q ui p m e nt w er e n e e d e d t o b ett er u n d erst a n d t h e r e as o n. 

 

- C as e of i nfill r ati o 

 

I n 3 D pri nti n g, t h e i nfill r ati o als o pl a y s a cr u ci al r ol e i n t h e pr o p erti es a n d p erf or m a n c e of 

t h e o bj e ct s pr o d u c e d. T h e i nfill r ati o r ef ers t o t h e a m o u nt of s p a c e i nsi d e t h e o bj e ct fill e d 

wit h m at eri al, li n k e d t o t h e t ot al s p a c e a v ail a bl e. A gr e at er i nfill r ati o i n cr e as es t h e 

m e c h a ni c al p erf or m a n c e b ut als o t h e t ot al w ei g ht of t h e s a m pl e. As di el e ctri c pr o p erti e s ar e 

als o dir e ctl y r el at e d t o m at eri al c o nt e nt, it is r e as o n a bl e t o ass u m e t h at t h e i nfill r ati o pl a ys a 

k e y r ol e i n t h eir v ari ati o n. I n a d diti o n t o i n v esti g ati n g t h e i nfill p att er n, K u z m a ni ć et al. 

( 2 0 2 3) als o s h o w e d t h at w h at e v er t h e i nfill p att er n, t h e i nfill r ati o al s o pl a y e d a k e y r ol e i n 

t h e di el e ctri c c o n st a nt, g oi n g fr o m 1, 7 8 t o 2, 8 1 as e x a m pl e f or a c orr u g at e d i nfill p att er n, a n d 

f or a n i nfill r ati o fr o m 3 3 t o 1 0 0 %, r e s p e cti v el y. All t h e diff er e nt i nfill p att er ns s h o w e d 

i n cr e as e d di el e ctri c c o n st a nt wit h i n cr e asi n g m at eri al. H o w e v er, n ot all i nt er n al s h a p es 

s h o w e d t h e s a m e b e h a vi or. O nl y t h e s q u ar e p att er n s h o w e d a li n e ar i n cr e as e wit h t h e i nfill 

r ati o. C ol ell a et al. ( 2 0 2 1) s h o w e d si mil ar b e h a vi or f or P L A pri nt e d at fr e q u e n ci es cl os e t o 

G H z. A c o m bi n e d i n cr e as e i n di el e ctri c c o nst a nt a n d l oss f a ct or w as n ot e d wit h a n i n cr e asi n g 

i nfill r ati o. At 2 0 %, t h e ε’ w as 1, 5 0 a n d t h e ε ” w as 4, 6 6 * 1 0– 3 . At 1 0 0 %, t h e ε’ w as 2, 5 4 a n d 

t h e ε ” w as 1, 8 0 * 1 0– 2 . T his i n cr e as e i n pr o p erti e s w a s ass o ci at e d wit h r e pl a ci n g t h e air 

c o nstit uti n g t h e s p e ci m e ns at l o w i nfill r ati os wit h p ol ari z a bl e m at eri al. A si mil ar b e h a vi or 

w as f o u n d wit h c ar b o n- b as e d P L A, wit h a n i n cr e a s e d c o n d u cti vit y as t h e i nfill r ati o i n cr e as e d 

( P e nt e k et al., 2 0 2 0). B y m a ni p ul ati n g t h e i nfill r ati o, Z h a n g et al. ( 2 0 1 6) s u c c essf ull y t u n e d 

t h e di el e ctri c c o nst a nt of 3 D- pri nt e d P L A i n t h e G H z fr e q u e n c y r a n g e. T h e a ut h ors s h o w e d 

t h at t h e ε’ v ari e d fr o m 1, 3 0 t o 2, 7 2 f or i nfill r ati os fr o m 1 0 t o 1 0 0 % r e s p e cti v el y (Fi g u r e 

2. 2 3 ). A li n e ar r e gr essi o n fitt e d p erf e ctl y wit h a n e q u ati o n of 0, 0 1 5 9 X + 1, 1 4 8 8 a n d a 

c orr el ati o n f a ct or gr e at er t h a n 0, 9 9 9. It is w ort h n oti n g t h at t hi s e q u ati o n h a d 1, 1 5 as a 

c o nst a nt t er m, w hi c h is v er y cl o s e t o t h e di el e ctri c c o nst a nt of air, c orr es p o n di n g t o a f ull y 
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e m pt y m at eri al. T h es e o b s er v ati o n s all o w e d t h e a ut h ors t o pr o d u c e Fr es n el l e n s es c a p a bl e of 

m a ni p ul ati n g el e ctr o m a g n eti c w a v es i n t h e G H z r a n g e. 

 

 

Fi g u r e 2. 2 3  : Di el e ctri c c o nst a nt ε’ V S i nfill r ati o of 3 D- pri nt e d P L A ( Z h a n g et al., 2 0 1 6) 

 

- C as e of l a y er t hi c k n e ss 

 

L a y er t hi c k n ess c orr es p o n ds t o t h e h ei g ht of a pri nt e d l a y er. V es el ý et al. ( 2 0 1 8) st u di e d t h e 

i nfl u e n c e of l a y er t hi c k n e ss o n t h e di el e ctri c c o n st a nt a n d l o ss f a ct or at 1 0 0 H z of P L A pri nt e d 

m at eri al s. T h e di el e ctri c c o n st a nt dr o p p e d fr o m 2, 3 6 t o 1, 9 2 f or l a y er t hi c k n ess es of 5 0 a n d 

2 0 0 µ m, r es p e cti v el y, wit h a si g nifi c a nt P- V al u e d u e t o t h e l ar g er air g a p at hi g h er l a y er 

t hi c k n ess es. O n t h e ot h er h a n d, t h e t a n g e nt l oss (t a n δ) di d n ot v ar y si g nifi c a ntl y, as t h e 

a ut h ors n ot e d t h at t h e m e as ur e m e nt s w er e diffi c ult t o r e ali z e a n d w er e err or- pr o n e. Di el e ctri c 

str e n gt h ( EB R ) m e as ur e d at 5 0 H z d e cr e as e d wit h i n cr e asi n g l a y er t hi c k n e ss, fr o m 3 4, 1 t o 

2 8, 7 k V· m m – 1  f or l a y er t hi c k n es s es of 5 0 a n d 2 0 0 µ m, r es p e cti v el y. T h e r e as o n f or t h e 

d e cr e as e i n effi ci e n c y w h e n usi n g t hi c k er l a y er t hi c k n ess es w as ass o ci at e d wit h a gr e at er 

pr o p orti o n of i nt er n al air g a p. P e nt e k et al. ( 2 0 2 0) al s o v ari e d t h e l a y er t hi c k n e ss b et w e e n 

1 0 0 a n d 4 0 0 µ m f or P L A- b as e d c ar b o n s p e ci m e ns. If t h e l a y ers ar e pri nt e d i n t h e l o n git u di n al 

dir e cti o n, i n cr e asi n g t h e l a y er h ei g ht d e cr e as e d t h e c o n d u cti vit y of t h e c o m p osit e. I n t h e X 

ori e nt ati o n a n d at 2 7 ° C, t h e el e ctri c al r esi st a n c e v al u e wit h a l a y er h ei g ht of 1 0 0 mi cr o m et ers 

w as 4, 6 3 * 1 0 – 3  S· c m– 1 , w hil e it w as 1, 9 3 * 1 0– 3  S·c m – 1  at 4 0 0 mi cr o m et ers. T h e d e cr e as e of 

t h e air g a p at s m all er l a y er t hi c k n ess es s u g g est e d b y t h e pr e vi o us arti cl e c o ul d e x pl ai n t h e 



o b s er v e d p h e n o m e n o n. H o w e v er, n o si g nifi c a nt v ari ati o n w as o bs er v e d if t h e l a y ers w er e 

pri nt e d i n t h e tr a ns v ers e dir e cti o n. Y a n g et al. ( 2 0 1 9) m a d e t h e o p p o sit e o bs er v ati o n. 

A c c or di n g t o t h e m, t h e el e ctri c al c o n d u cti vit y of P L A fill e d wit h c ar b o n n a n ot u b es ( C N T) 

i n cr e as e d wit h l a y er t hi c k n ess. I n cr e asi n g l a y er t hi c k n ess fr o m 1 0 0 t o 3 0 0 µ m r es ult e d i n a 

m or e t h a n 4-ti m e s i m pr o v e m e nt i n el e ctri c al c o n d u cti vit y. T his p h e n o m e n o n h as b e e n 

ass o ci at e d wit h a r e d u cti o n i n t h e n u m b er of l a y er i nt erf a c es, w hi c h, if t h e y ar e of p o or 

q u alit y, c a n g e n er at e b o u n d ar y z o n es f or t h e el e ctr o n fl o w, c o ns e q u e ntl y li miti n g el e ctri c al 

c o n d u cti vit y. 

 

2. 3. 4. d.  P ri nti n g t e m p er at u r e a n d s p e e d 

 

I n a d diti o n t o i n v esti g ati n g t h e i nfl u e n c e of l a y er t hi c k n ess, Y a n g et al. ( 2 0 1 9) als o n ot e d t h at 

e xtr usi o n t e m p er at ur e a n d pri nti n g s p e e d pl a y a n o n- n e gli gi bl e r ol e i n el e ctri c al c o n d u cti vit y. 

T h e pri nti n g s p e e d w as i n v ers el y pr o p orti o n all y li n k e d t o a g o o d C N T dis p ersi o n, a c c or di n g 

t o c o m pl e m e nt ar y S E M a n al ys es. A p o or dis p ersi o n of t h e c o n d u cti v e fill er i n e vit a bl y li mits 

t h e c o n d u cti vit y. Pri nti n g t e m p er at ur e w as pr o p orti o n all y li n k e d t o t h e el e ctri c al 

c o n d u cti vit y. As m e nti o n e d e arli er i n t his s e cti o n, c o n d u cti vit y d e p e n d e d o n t h e i nt erf a c e 

q u alit y of t h e 3 D- pri nt e d s a m pl e s. A n i n cr e as e i n t e m p er at ur e will pr o m ot e i nt erf a ci al 

a d h e si o n of t h e l a y er s, r e d u ci n g t h e a p p e ar a n c e of b o u n d ar y z o n es a n d t h u s pr o m oti n g t h e 

el e ctr o n fl o w. 

 

2. 3. 5.  Bi o b as e d m at eri als i n t h e di el e ctri c fi el d a p pli c ati o n 

 

T hi s p art pr es e nts a s y nt h eti c a n al ysi s of r e c e nt w or ks st u d yi n g t h e p ossi bl e a p pli c ati o ns of 

bi o b as e d p ol y m ers i n el e ctri c al i ns ul ati o n/ c o n d u cti o n, el e ctr o ni c d e vi c es, a n d 

el e ctr o m a g n eti c s hi el di n g. 

 

2. 3. 5. a.  Bi o b as e d p ol y m ers i n el e ctri c al i n s ul ati o n a n d c o n d u cti o n 

 

El e ctri c al i ns ul ati o n e n c o m p ass es m a n y a p pli c ati o ns, s u c h as el e ctri c al wiri n g, P C Bs, a n d 

p o w er s yst e m i ns ul at ors. All t hr e e ar e as r e q uir e g o o d t e m p er at ur e st a bilit y i n d u c e d b y t h e 
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J o ul e eff e ct of t h e c urr e nt i n t h e vi ci nit y. T h e I E C 6 0 0 8 5: 2 0 0 7 st at es t h at at its l o w est 

q u alifi c ati o n ( Q u alifi c ati o n Y), t h e m at eri al s h o ul d o p er at e u n d er t e m p er at ur es of 9 0 ° C 

(I nt er n ati o n al St a n d ar d, 2 0 0 7). T h es e m at eri als m ust h a v e a n i n cr e as e d r e sist a n c e t o t h er m al 

c o m b usti o n a n d a gi n g. F or di el e ctri c pr o p erti es, i n s ul ati n g m at eri al s m ust h a v e t h e l o w est 

p ossi bl e ε’ a n d ε ” t o li mit t h e i nt er a cti o n of t h e m at eri al wit h t h e el e ctri c fi el d ( Ps arr as, 2 0 1 8). 

If t h e i m a gi n ar y p er mitti vit y ε ” is t o o hi g h, h e ati n g p h e n o m e n a will o c c ur a n d c o ul d d e gr a d e 

t h e m at eri al. T h es e m at eri als m u st als o h a v e a hi g h r esi sti vit y a n d e x c ell e nt di el e ctri c 

str e n gt h. F or el e ctri c al wiri n g a p pli c ati o n s, T a bl e 2. 4 pr es e nt s t h e di el e ctri c pr o p erti es of 

l o w- d e nsit y p ol y et h yl e n e ( L D P E) a n d p ol y vi n yl c hl ori d e ( P V C) p ol y m ers, c o m m o n 

p ol y m ers i n t h es e a p pli c ati o n s. El e ctri c c a bl e a p pli c ati o ns r e q uir e hi g h fl e xi bilit y a n d ar e 

c urr e ntl y m ai nl y m a d e of p ol y et h yl e n e ( P E), p ol y pr o p yl e n e ( P P), P V C a n d cr o ssli n k e d 

p ol y et h yl e n e ( X L P E). P C Bs a n d i ns ul at or s m ust b e s uffi ci e ntl y ri gi d t o a v oi d d ef or m ati o n 

u n d er t h eir o w n w ei g ht at hi g h t e m p er at ur e ( H e n ni n g et al., 2 0 2 0). P C Bs ar e m ostl y m a d e of 

e p o x y:fi b er gl ass a n d el e ctri c al i ns ul at ors ar e m a d e of p ol y m ers, gl ass, or c er a mi c. 

 

T a bl e 2. 4  : Di el e ctri c pr o p erti es of L D P E a n d P V C ( D eri v e d fr o m Fi g u r e 2. 1 2 , Fi g u r e 

2. 1 3 , Fi g u r e 2. 1 4 , Fi g u r e 2. 1 5  a n d ( K h al af, 2 0 1 3; N a k ats u k a, 2 0 1 1; O m n e x us, 2 0 2 2) 

Q u a ntiti e s L D P E  P V C 

ε’ ( 1 0 0 H z, R o o m T) 2, 3  4, 0 

ε ”  ( 1 0 0 H z, R o o m T)  1, 6 * 1 0– 3   3 * 1 0– 2  

E B R  ( k V· m m– 1 ) 1 2 0  1 0- 3 0 

El e ctri c al c o n d u cti vit y ( S· c m – 1 )  1 0– 1 6   1 0– 1 4 - 1 0– 1 1  

 

- C as e of el e ctri c al c a bl e 

 

N a k at s u k a ( 2 0 1 1) i n v esti g at e d t h e i nt er est of P L A- c o at e d el e ctri c al c a bl es. H e n ot e d t h at at 

6 0 ° C, a d di n g pl asti ci z er i nt o P L A i n cr e as e d t h e di el e ctri c c o nst a nt ε’ fr o m 2, 8 t o 3, 6 a n d t h e 

di el e ctri c l oss ε ” fr o m 6, 4 * 1 0 – 3  t o 2, 8 * 1 0– 2 . D u e t o t h e pl asti ci z er's pr es e n c e, t h e el e ctri c al 

c o n d u cti vit y i n cr e as e d fr o m 1 0 – 1 5  t o 1 0– 1 2  S· c m– 1 . B ot h c a bl es s h o w e d a n EB R  b et w e e n 4 5 

a n d 5 0 k V f or b e n di n g str ess t ests. U n pl asti ci z e d c a bl e s w er e m u c h m or e str ess- s e nsiti v e a n d 

s uff er e d el e ctri c al f ail ur e at 4 ti m e s t h eir b e n di n g di a m et er. I n c o ntr ast, pl asti ci z e d c a bl es c a n 

u n d er g o a s elf-r a di ati n g b e n di n g a n d still a c hi e v e a di el e ctri c str e n gt h of 2 5 k V. Pl a sti ci z e d 



P L A e x hi bit e d di el e ctri c pr o p erti es si mil ar t o P V C, c o nfir mi n g t h e i nt er e st i n P L A 

pl asti ci z ati o n f or a p pli c ati o ns a s a n alt er n ati v e t o P V C i n s ul at e d c a bl e. H o w e v er, t h e 

pl asti ci z er st a bilit y o v er ti m e iss u es r e m ai n t o b e r es ol v e d. T o o v er c o m e t h e t o o- hi g h 

stiff n ess of P L A f or p erti n e nt us e i n el e ctri c al c a bl e s, S hi n y a m a ( 2 0 1 8) pr o p os e d t o bl e n d 

P L A wit h p ol y b ut yl e n e a di p at e t er e p ht h al at e ( P B A T), a d u ctil e a n d bi o d e gr a d a bl e 

c o p ol y m er. T h e p ol y m eri c bl e n d wit h a W P B A T  = 2 0 % pr e s e nt e d a d e cr e as e d Y o u n g m o d ul us 

a n d t e nsil e str e n gt h. T h e br e a ki n g el o n g ati o n of P L A w as i m pr o v e d b y 1 0 ti m es at r o o m 

t e m p er at ur e c o m p ar e d t o n e at P L A. H o w e v er, t h e m e c h a ni c al ri gi dit y of t h e bl e n d w a s still 

gr e atl y hi g h er t h a n L D P E a n d P V C, t w o c o m m o n p ol y m ers us e d i n el e ctri c al wir e ( T a bl e 

2. 5 ). T h e a d diti o n of P B A T r es p e cti v el y d e cr e as e d a n d i n cr e as e d t h e el e ctri c al br e a k d o w n 

a n d di el e ctri c c o nst a nt of P L A b ut w as still hi g h er b ett er t h a n P V C f or el e ctri c al i ns ul ati o n 

a p pli c ati o n. 

 

T a bl e 2. 5  : M e c h a ni c al a n d di el e ctri c pr o p erti e s of P L A, P L A: P B A T 8 0: 2 0 %, L D P E a n d 

P V C ( S hi n y a m a, 2 0 1 8) 

P ol y m er  E ( G P a) 
T e nsil e str e n gt h  

( M P a) 
Br e a ki n g 

el o n g ati o n ( %) 
ε’ @ 1 k H z 

E B R   

( k V· m m– 1 ) 

P L A  1 3, 2  6 6, 2 7 3, 0  4 1 6 

P L A: P B A T  1 0, 3  4 0, 9 7 5 3, 2  3 2 3 

L D P E  0, 2  1 3, 4 3 1 1 2, 3  4 2 0 

P V C  0, 0 4  1 9, 1 7 5 6 6, 3  1 6 5 

 

- C as e of el e ct ri c al i ns ul at or 

 

B ar b os a et al. ( 2 0 1 8) d e v el o p e d a 3 D- pri nt e d P L A el e ctri c al i ns ul at or c o m bi n e d wit h a n 

o pti c al v olt a g e s e ns or ( O V S) t o d e v el o p a n e w g e n er ati o n of s m art gri d el e ctri c al i ns ul at ors. 

3 D pri nti n g h as s u c c essf ull y pr o d u c e d el e ctri c al i n s ul at ors, v ali d ati n g t hi s t e c h n ol o g y's 

i nt er est i n r a pi dl y d e v el o pi n g s m art m at eri als. Fi nit e el e m e nt si m ul ati o n s c arri e d o ut o n 

C o m s ol c o nfir m e d t h at t h e i nt er n al v oi d i n t h e P L A i ns ul at or, n e c ess ar y t o i n s ert t h e cr yst al 

m e as ur e m e nt s yst e m, is t h e criti c al ar e a of t h e s yst e m. H o w e v er, di el e ctri c str e n gt h 

m e as ur e m e nt s h o w e d t h at 3 D- pri nt e d i ns ul at ors c o ul d u n d er g o v olt a g es of 3 5 k V wit h n o 

o b s er v e d d e gr a d ati o n. T hi s v ali d at es t h e i nt er est i n i nt e gr ati n g t h es e n e w bi o b as e d s m art 

i s ol at ors f or a p pli c ati o ns t ar g eti n g a 1 3, 8 k V v olt a g e. Li et al. ( 2 0 1 8) als o i n v esti g at e d t h e 
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p erf or m a n c es of 3 D- pri nt e d P L A p arts f or el e ctri c al i ns ul ati n g a p pli c ati o ns. T h e y c o m p ar e d 

P L A m e c h a ni c al a n d el e ctri c al p erf or m a n c es wit h a cr yl o nitril e b ut a di e n e st yr e n e ( A B S), a 

c o m m o n p ol y m er i n 3 D pri nti n g. P L A h as b ett er m e c h a ni c al str e n gt h a n d m o d ul us b ut h as 

l o w er i m p a ct str e n gt h a n d el o n g ati o n at br e a k. At 5 0 H z a n d r o o m t e m p er at ur e, t h e y s h o w e d 

c o m p ar a bl e di el e ctri c c o nst a nt ( ε’ = 3, 2 5) a n d di el e ctri c l oss ( ε ” < 3 * 1 0 – 2 ), b ut t h e A B S 

pr es e nt e d b ett er el e ctri c al i ns ul ati o n pr o p erti es ( σ D C  P L A  = 2 * 1 0– 1 6  S· c m– 1 , a n d 

σ D C  A B S  = 6 * 1 0– 1 7  S· c m– 1 ), pr e s e nt e d i n Fi g u r e 2. 2 4 . T h e di el e ctri c str e n gt h of P L A w as al s o 

sli g htl y l o w er t h a n A B S, b ut t h e v al u e ( E B R  = 3 0 k V· m m– 1 ) w as still a c c e pt a bl e f or l o w-

v olt a g e l e v el s y st e m, a c c or di n g t o t h e a ut h ors. 

 

 

Fi g u r e 2. 2 4  : Di el e ctri c pr o p erti es of 3 D- pri nt e d P L A a n d A B S at r o o m t e m p er at ur e. All 

t est s mi n us el e ctri c al c o n d u cti vit y w er e p erf or m e d at 5 0 H z ( Li et al., 2 0 1 8) 

 

- C as e of P C B  

 

H e n ni n g et al. ( 2 0 1 9) pr o p o s e d a P L A: C A ( W C A  = 2 0 %) bl e n d fill e d wit h zi n c 

p yr o p h os p h at e ( Z n P P) as a bi o b as e d alt er n ati v e t o c o n v e nti o n al P C B m at eri als. Di el e ctri c 

r es ult s s h o w e d t h at P L A: C A a n d P L A: C A bl e n d e d wit h WZ n P P  = 5 % h a d c o m p ar a bl e 

pr o p erti e s t o F R 4 a n d F R 2 gl a ss: e p o x y l a mi n at es, e x c e pt f or a si g nifi c ati v e l o w er di el e ctri c 

c o nst a nt a n d hi g h er s urf a c e r e sisti vit y of t h e bi n ar y a n d t er n ar y bl e n ds. T h e y h a v e b e e n 

s u c c essf ull y us e d f or P C B d e m o nstr at ors wit h et c hi n g a n d l a mi n ati o n t e c h n ol o gi es. 

H o w e v er, i ss u es r e m ai n t o b e r e s ol v e d, s u c h a s a w ar pi n g eff e ct d uri n g t h e c o m p o n e nt 



s ol d eri n g o n its s urf a c e. I n p urs ui n g r es e ar c h f or a 1 0 0 % bi o b as e d P C B, t h e s a m e t e a m 

pr o p os e d a d o u bl e-si d e d P L A bi o c o m p o sit e P C B wit h a fl a m e-r et ar d a nt a d diti v e ( H e n ni n g 

et al., 2 0 2 0). T h e g al v a ni z ati o n a n d t h e e n gr a v e m e nt of c o p p er cir c uits o n P L A- pri nt e d 

cir c uit b o ar ds h a v e b e e n r e ali z e d a n d v ali d at e d. A c o p p er t hi c k n ess of 2 0 µ m w as r e a c h e d 

wit h a g al v a ni z ati o n ti m e of 1 2 0 mi n ut es. T h e i nfl u e n c e of p ost c uri n g w a s a n al y z e d t o 

i m pr o v e t h e m e c h a ni c al str e n gt h of t h e P C Bs at hi g h t e m p er at ur es. T h e y n ot e d a n i n cr e as e 

i n Y o u n g's m o d ul u s of 6 0 %, fr o m 2. 1 G P a t o 3. 6 G P a aft er a 5- mi n ut e p ost c uri n g at 1 0 0 ° C 

d u e t o a m or e si g nifi c a nt cr y st alli z ati o n a n d a l ess er m e c h a ni c al l oss a b o v e t h e T g P L A . B y 

c arr yi n g o ut a c o ntr oll e d p o st uri n g st e p, t h e y al s o li mit t h e c ol d cr y st alli z ati o n p h e n o m e n a 

t h at c a n o c c ur d uri n g t h e us e of t h e fi n al pr o d u ct, f a cilit ati n g t h e us e of bi o b as e d p ol y m ers 

i n P C B at hi g h t e m p er at ur es. T o e xt e n d t h e s c o p e, N ass ajf ar et al. ( 2 0 2 1) i n v esti g at e d t h e 

i nt er est of P L A- b as e d P C B fr o m a n e n vir o n m e nt al p ers p e cti v e c o m p ar e d t o c o n v e nti o n al 

P C B a n d ot h er s u bstr at es ( p ol y et h yl e n e t er e p ht h al at e ( P E T) a n d p a p er)). T h e y n ot e d t h at 

alt h o u g h P L A h a d t o b e r ei nf or c e d wit h gl ass fi b ers ( W gl a s s  = 4 0 %) t o b e s uffi ci e ntl y 

t h er m all y st a bl e, it s e n vir o n m e nt al i m p a ct w as si mil ar t o P C Bs b as e d o n P E T or p a p er. 

Pr o p os e d P L A- b as e d P C Bs w er e b et w e e n 8 2 % a n d 9 7 % l e ss i m p a ctf ul i n t er ms of t h e 

diff er e nt i m p a cts c o n si d er e d t h a n F R 4 st a n d ar d P C B ( T a bl e 2. 6 ). T h es e r es ults v ali d at e d t h e 

s uit a bilit y of t h es e m at eri als f or el e ctr o ni c a p pli c ati o n s.  

 

T a bl e 2. 6  : Lif e c y cl e c o m p aris o n of F R 4- et c h e d c o p p er a n d P L A bi o b a s e d c o m p osit e-

sil v er n a n o p arti cl e. T h e c o m p aris o n w as c arri e d o ut o n 1 m 2  of f o ur-l a y er P C B ( N ass ajf ar 

et al., 2 0 2 1) 

E n vir o n m e nt al i m p a ct F R 4 – Et c h e d c o p p er 
P L A: G F ( 6 0: 4 0 %) – 
sil v er n a n o p arti cl e  

Gl o b al W ar mi n g P ot e nti al 3 4, 8 k g C O 2  e q.  5, 2 k g C O2  e q. 

A bi oti c D e pl eti o n P ot e nti al 5 2 5 MJ 8 4 MJ 

E utr o p hi c ati o n P ot e nti al 0, 2 9 k g P O 4
3 − e q.  0, 0 4 3 k g P O 4

3 − e q. 

Fr e s h w at er A q u ati c E c ot o xi cit y P ot e nti al  2 3 6 k g D C B e q.  4 2, 5 k g D C B e q. 

A ci difi c ati o n P ot e nti al 0, 3 7 k g S O 2  e q.  0, 0 4 1 k g S O2  e q. 

O z o n e L a y er D e pl eti o n P ot e nti al 5, 7 * 1 0 – 6  k g C Cl3 F e q.  5, 1 * 1 0 – 7  k g C Cl3 F e q. 
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- C as e of el e ct ri c al c o n d u cti o n  

 

D u e t o t h eir i n h er e nt el e ctri c al i ns ul ati o n pr o p erti es, s o m e str at e gi e s m ust b e e m pl o y e d t o 

i n cr e as e t h eir el e ctri c al c o n d u cti vit y. N a n osil v er- c o at e d c ar b o n bl a c k ( A g C B) i n P B S c a n 

f u n cti o n ali z e it b y gi vi n g attr a cti v e el e ctri c al c o n d u cti vit y, a c c or di n g t o V er a niti s a g ul et al. 

( 2 0 1 9). A d di n g 1 5 % of A g C B i nt o P B S e n h a n c e d t h e el e ctri c al c o n d u cti vit y b y 2 0, fr o m 

1, 7 * 1 0 – 9  t o 3, 0 * 1 0– 8  S· c m– 1 . I n a d diti o n, mi cr o bi ol o gi c al t est s s h o w e d t h at s u c h m at eri al s 

i n hi bit e d S. a ur e u s  a n d C. al bi c a ns  b a ct eri a. T h e a ut h ors pr o p o s e d n u m er o us a p pli c ati o n s f or 

t h es e m at eri al s, m a ki n g t h e m s uit a bl e f or a nti mi cr o bi al k e y b o ar d, a nti st ati c a p pli c ati o ns, a n d 

a ntif o uli n g p ai nt s. S pi n elli et al. ( 2 0 2 0) a d d e d gr a p h e n e n a n o pl at el et s ( G N P) a n d m ulti w all 

c ar b o n n a n ot u b e s ( M W C N T) i nt o 3 D- pri nt e d P L A t o i m pr o v e t h er m al a n d el e ctri c al 

c o n d u cti vit y, r es p e cti v el y. A c c or di n g t o t h e a ut h ors, t h e s h a p e of t h e c h ar g e s pl a y e d a n 

i m p ort a nt r ol e i n di el e ctri c a n d t h er m al pr o p erti es. T h e 1 D-s h a p e d M W C N T f a v or e d 

el e ctri c al c o n d u cti o n pr o p erti es. At 1 0 0 H z, t h e di el e ctri c c o nst a nt of P L A wit h W C N T  = 1 2 % 

w as m ulti pli e d b y 1 4 5 0, a n d t h e P L A wit h W G N P  = 1 2 % w as m ulti pli e d b y 1 5 0 (Fi g u r e 

2. 2 5 ).  

 

 

Fi g u r e 2. 2 5  : Di el e ctri c c o nst a nt ε’ at 1 0 0 H z of n e at P L A a n d P L A- b as e d n a n o c o m p osit es 

( S pi n elli et al., 2 0 2 0) 

 

I n a d diti o n, t h e p er c ol ati o n t hr es h ol d of σA C  w as a c hi e v e d at l o w er WM W C N T  ( b et w e e n 3 t o 6 

%) c o m p ar e d t o W G N P ( b et w e e n 9 t o 1 2 %). H o w e v er, t h e 2 D-s h a p e d G N P d o u bl e d t h e 



t h er m al c o n d u cti vit y of 3 D- pri nt e d P L A c o m p ar e d t o M W C N T. T h e a ut h ors s h o w e d t h at 

pr o p erti es c a n b e t u n e d a c c or di n g t o t h e fill er bl e n d, e n a bli n g n e w m ultif u n cti o n al bi o b a s e d 

n a n o c o m p osit es. 

 

B y bl e n di n g P C L, P A ni a n d b ari u m tit a n at e ( B a Ti O 3 ), P ei d a v o si et al. ( 2 0 2 2) pr o d u c e d 

c o n d u cti v e s c aff ol ds b y el e ctr os pi n ni n g f or tiss u e e n gi n e eri n g. B a Ti O 3  pr o vi d e d t h e 

pi e z o el e ctri cit y pr o p erti e s a n d P A ni pr o vi d e d el e ctri c al c o n d u cti vit y pr o p erti e s. Wit h o ut 

B a Ti O 3 , bi n ar y bl e n d wit h WP A ni  = 5 % h a d a c o n d u cti vit y of 8, 1 * 1 0– 4  S· c m– 1 . B y s u bj e cti n g 

t h e s c aff ol d s t o a c y cli c f or c e of 2, 6 6 N a n d 5 H z, t h e a d diti o n of WB a Ti O 3  = 4 0 % i nt o t h e 

bi n ar y bl e n d g e n er at e d a n o ut p ut v olt a g e of 1, 9 V. T h e m e c h a ni c al pr o p erti es of t h e t er n ar y 

bl e n ds als o pr o v e d t o b e s u p eri or t o n e at P C L. I n a d diti o n, t h e c ell vi a bilit y of t h e t er n ar y 

s yst e m w as b ett er t h a n t h e P C L c o ntr ol, d u e t o a n i m pr o v e d h y dr o p hili cit y of t h e s y st e m a n d 

t h e g e n er ati o n of el e ctri c al c urr e nt. C h e n et al. ( 2 0 1 9) pr o p os e d a f o a m e d P B S: C B c o m p o sit e 

t o pr o d u c e li g ht w ei g ht c o m p osit es wit h hi g h m e c h a ni c al p erf or m a n c e a n d el e ctri c al 

c o n d u cti vit y f or v ari o us a p pli c ati o ns. A c c or di n g t o t h e a ut h ors, a d di n g C B n a n o p arti cl es 

r e d u c e d t h e p or e si z e of f o a m e d c o m p osit e s fr o m 2 4 a n d 5 µ m f or n e at P B S a n d P B S 

bi o b as e d c o m p osit e wit h W C B  = 1 0 %, r e s p e cti v el y. T his eff e ct, c o m bi n e d wit h t h e 

r ei nf or c e m e nt pr o vi d e d b y t h e C B, e x pl ai n e d t h e i m pr o v e d m e c h a ni c al str e n gt h of f o a m e d 

c o m p osit es. T h e el e ctri c al c o n d u cti vit y of f o a m e d c o m p osit es i n cr e as e d wit h C B, a n d a 

p er c ol ati o n t hr es h ol d a p p e ar e d b et w e e n W C B  = 3 % a n d 5 %. At WC B  = 1 0 %, f o a m e d 

c o m p osit e g a v e a d e n sit y of 0, 3 4 4 g· c m – 3  f or el e ctri c al c o n d u cti vit y of 1 0– 3  S· c m– 1 , 

v ali d ati n g t h e i nt er est of s u c h m at eri als f or a p pli c ati o ns r e q uiri n g b ot h li g ht w ei g ht a n d 

c o n d u cti vit y pr o p erti es. 

 

2. 3. 5. b.  El e ctr o ni c d e vi c e 

 

- C as e of tr a nsist ors 

 

Tr a nsist ors ar e el e ctr o ni c d e vi c es wit h 3 i n p ut s/ o ut p uts t h at c a n c o ntr ol a n d t u n e a s y st e m's 

c urr e nt or v olt a g e. Si n c e t h e cr e ati o n of t h e first bi p ol ar tr a nsist or i n 1 9 4 7, n e w tr a nsist ors 
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h a v e b e e n d e v el o p e d. Fi el d- eff e ct tr a n si st ors ( F E Ts) ar e tr a nsi st ors b as e d o n 4 diff er e nt 

c o m p o n e nt s: a g at e, dr ai n, s o ur c e, a n d b o d y ( Fi g u r e 2. 2 6 ).  

 

 

Fi g u r e 2. 2 6  : Ill ustr ati o n of a t h e or eti c al or g a ni c F E T ( O F E T) 

 

T h e c urr e nt fl o w b et w e e n t h e s o ur c e a n d dr ai n i s c o ntr oll e d b y a dj usti n g t h e g at e v olt a g e, 

i nfl u e n ci n g t h e b o d y’s c o n d u cti vit y ( m ai nl y b a s e d o n a s e mi c o n d u ct or). O F E Ts ar e or g a ni c 

fi el d tr a n si st ors, as t h e s e mi c o n d u ct or c o m pris e s a n or g a ni c m at eri al. M att a n a et al. ( 2 0 1 5) 

h a v e pr o p os e d t w o t y p es of tr a n sist ors wit h a P L A p art: a n or g a ni c el e ctr o c h e mi c al tr a n sist or 

o bt ai n e d b y i n kj et pri nti n g a n d a n O F E T. I n t h e first c as e, P L A w a s u s e d as a s u b str at e f or 

t h e pri nti n g st e p, w hil e i n t h e s e c o n d, P L A a ct e d b ot h as a s u bstr at e a n d a s a bri d g e b et w e e n 

t h e dr ai n a n d t h e s o ur c e. El e ctri c al a n d m e c h a ni c al c h ar a ct eri z ati o ns v ali d at e d P L A as a 

fl e xi bl e s u bstr at e. T h e r e c or d e d tr a ns c o n d u ct a n c e of O E C T w er e pr o mi si n g at 2, 7 5 m S, 

v ali d ati n g t h e c h oi c e of P L A t o r e pl a c e s y nt h eti c s u bstr at es. C h o et al. ( 2 0 1 8) st u di e d t h e 

m or p h ol o g y i nfl u e n c e of P L A: p ol y( 3- h e x ylt hi o p h e n e) ( P 3 H T) bl e n d s f or a p pli c ati o n i n 

O F E T. Bl e n di n g P 3 H T i nt o P L A c a n pr ot e ct t h e c o nj u g at e d p ol y m er fr o m m oist ur e a n d 

o x y g e n. Usi n g a s ol v e nt c asti n g pr o c e ss, t h e y n ot e d t h at t h e m or p h ol o g y w as dir e ctl y li n k e d 

t o t h e s ol v e nt effi ci e n c y f or P 3 H T. A p o or s ol v e nt f or P 3 H T, li k e di c hl or o m et h a n e, g a v e 

P 3 H T a n a n o wir e m or p h ol o g y. T hi s m or p h ol o g y pr o vi d e d i nt er esti n g h ol e a n d c arri er 

m o bilit y f or O F E T a p pli c ati o n s. M or e o v er, t hi s m or p h ol o g y off ers g o o d m o bilit y e v e n wit h 

o nl y 1 0 % of P 3 H T t hr o u g h t h e n a n o str u ct ur e d m or p h ol o g y. 

 

S y n a pti c tr a nsi st ors ar e tr a nsi st ors b as e d o n t h e O F E T str u ct ur e t h at c a n b e us e d t o mi mi c 

t h e n e ur o ns’ s y n a pti c a cti vit y. G u o et al. ( 2 0 1 8) als o pr o p o s e d usi n g a bi o b as e d p ol y m er as 



a n el e ctr ol yt e f or s y n a pti c tr a nsi st or s. A st ar c h el e ctr ol yt e w as pr e p ar e d, a n d t h e y o b s er v e d 

t h at a n i n di u m ti n o xi d e (I T O):st ar c h el e ctr ol yt e:I T O s a n d wi c h h a d a c a p a cit a n c e of 

0, 0 2 µ F· c m – 2 . T h e pr o p os e d s y st e m als o h a d a g o o d diss ol uti o n c a p a bilit y i n d ei o ni z e d w at er. 

L e e et al. ( 2 0 2 3) i n v esti g at e d usi n g a C S: p ol y vi n yl al c o h ol ( P V A) bl e n d el e ctr ol yt es f or a 

s y n a pti c tr a nsi st or. Us e d i n s ol uti o n, a d o u bl e l a y er al u mi ni u m: el e ctr ol yt e: pl ati n u m 

str u ct ur e d c a p a cit or at 1 0 0 H z s h o w e d a c a p a cit a n c e of 1, 5 µ F· c m – 2 . A l e ar ni n g si m ul ati o n 

usi n g t hi s ki n d of s y n a pti c tr a nsist or w as s u c c essf ull y p erf or m e d. A n e ur al s yst e m w as 

si m ul at e d a n d r e c o g ni z e d h a n d writt e n di gits at a 9 2 % s u c c ess r at e. T h e s e r es ults s h o w t h at 

s u c h s yst e ms c a n mi mi c bi ol o gi c al s y n a p s e tr a n sist ors a n d ar e e x p e ct e d t o pr o vi d e p ot e nti al 

a p pli c ati o ns f or d esi g ni n g n e w e n vir o n m e nt al-fri e n dl y a n d bi o c o m p ati bl e n e ur o m or p hi c 

s yst e ms.  

 

- C as e of s e ns o rs 

 

A s e ns or i s a n el e ctr o ni c d e vi c e t h at c o n v erts a p h y si c al or c h e mi c al q u a ntit y i nt o a s yst e m’s 

el e ctri c al pr o p ert y alt er ati o n of t h e s yst e m, s u c h as a v ari ati o n i n its el e ctri c al r esist a n c e. 

A c c ur at e m e as ur e m e nt of t h es e p h ysi c al q u a ntiti es is p ossi bl e b y ass o ci ati n g t h e s e ns or wit h 

a n el e ctri c al s y st e m a n d a s uit a bl e c ali br ati o n. S e ns ors c a n b e cl a ssifi e d a c c or di n g t o t h e 

q u a ntit y m e as ur e d. C o n c er ni n g t h e h u mi dit y s e ns ors, a n el e ctr os p u n c ell ul os e a c et at e 

( C A): al u mi n u m bil a m e s e ns or w as o bt ai n e d b y M e n g et al. ( 2 0 2 0). T h e s e ns or r eli e d o n t h e 

el o n g ati o n diff er e n c e b et w e e n el e ctr os p u n C A a n d al u mi n u m d u e t o t h e h u mi dit y, i n d u ci n g 

d ef or m ati o n. B y c o ntr olli n g t h e ali g n m e nt of t h e el e ctr os p u n C A fi b ers, t h e a ut h ors c o ul d 

c o ntr ol t h e bil a m e d ef or m ati o n. T h e bil a m e c o ul d t h e n b e u s e d as a n a ct u at or i n a cir c uit f or 

n o n- c o nt a ct s e nsi n g of t h e m oi st ur e c o nt e nt of a h u m a n h a n d. I n t h e pr e s e n c e of a n e ar b y 

fi n g er, t h e bil a m e d ef or m e d a n d cl os e d a n el e ctri c cir c uit. I n a d diti o n, t h e s yst e m s h o w e d n o 

el e ctri c al c o n d u cti vit y d e gr a d ati o n of t h e al u mi n u m p art aft er 5 c y cli n g t e sts, s h o wi n g hi g h 

p ot e nti al i n w e ar a bl e h e alt h m o nit or s a n d a d v a n c e d n o n- c o nt a ct h u m a n- m a c hi n e 

i nt er a cti o n s. A n ot h er h u mi dit y s e n s or w as pr o p o s e d b y P ar a n g u s a n et al. ( 2 0 2 1). T h e y us e d 

a n el e ctr os pi n ni n g pr o c e ss t o pr o d u c e P L A: P A ni- c o at e d Z n O n a n o c o m p o sit e s. W h e n t his 

n a n o c o m p osit e w as i nt er c al at e d b et w e e n t w o el e ctr o d es, it d e m o n str at e d a hi g h c a p a cit y t o 

d et e ct w at er m ol e c ul es t hr o u g h pr ot o n h o p pi n g m e c h a nis m s. T h e c o m bi n e d a d diti o n of P A ni 
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a n d Z n O i nt o P L A r e s ult e d i n a r el ati v e h u mi dit y v er s us i m p e d a n c e c ur v e wit h l o w h y st er e sis 

b et w e e n a bs or pti o n a n d d es or pti o n c ur v es. M e as ur e d at 2 5 ° C, t h e s y st e m f e at ur e d a n 

i m p e d a n c e v ari ati o n of 1 3 M Ω b et w e e n 2 0 % a n d 9 0 % r el ati v e h u mi dit y ( R H), wit h r es p o n s e 

a n d r e c o v er y ti m es of 8 5 a n d 1 2 0 s, r es p e cti v el y, v ali d ati n g t h e i nt er est of s u c h s y st e ms f or 

h u mi dit y s e ns or a p pli c ati o ns. Li n et al. ( 2 0 2 1) pr o p os e d a n e m b e d d e d s m art s e ns or t a g 

e n c as e d i n P L A t o m o nit or c o n cr et e’s str u ct ur al h e alt h. T h e s y st e m w a s b a s e d o n 3 D- pri nt e d 

P L A s h ells t o pr ot e ct t h e t a gs. S e nsiti vit y a n al y s es s h o w e d t h at t h e P L A s h ell s pr o vi d e d g o o d 

m oist ur e d a m a g e pr ot e cti o n f or t h e t a gs, a n d t h e pri nt e d s h ells wit h a t hi c k n ess of 3 m m 

s h o w e d t h e b e st s e e pi n g m o nit ori n g c a p a biliti es. O n c e e m b e d d e d i n c o n cr et e, t h e s h ells 

pr ot e ct e d t h e t a gs d uri n g c o m pr essi o n t est s. T h e a ut h ors n ot e d, h o w e v er, t h at f urt h er r es e ar c h 

w as n e e d e d t o c o nfir m t h e r es ults f or r a di o-i d e ntifi c ati o n ( R FI D) a p pli c ati o n s, b ut dr o n e 

a p pli c ati o ns f or u n m a n n e d s yst e ms m o nit ori n g w er e pr o misi n g. 

 

R e g ar di n g t h e c h e mi c al s e ns or s, Vi v al di et al. ( 2 0 2 2) pr o p o s e d a p ol y m eri c s e ns or f or 

d et e cti n g t h e el e ctri c al c o n d u cti vit y of li q ui ds. T h e y c o n c ei v e d a 3 D- pri nt e d s e ns or wit h 

p ol yst yr e n e c ells a n d 2 * 2 c m s q u ar e P L A: C N T el e ctr o d es. T h e a ut h ors f o u n d t h at t h e 

s yst e m’s c o n d u cti vit y v ari e d li n e arl y wit h t h e c ell l e n gt h ( dist a n c e b et w e e n t h e t w o 

P L A: C N T el e ctr o d e s) u si n g s ol uti o ns of 0, 0 5 M p ot assi u m c hl ori d e ( K Cl) a n d a Cris o n 

r ef er e n c e s ol uti o n. T h e pr o p os e d c ells d et er mi n e d t h e c o n d u cti vit y of v ari o u s b ottl e d w at er 

wit h g o o d a c c ur a c y, wit h si mil ar v al u es t o t h eir r e p ort e d c o n d u cti vit y. T h e a ut h or s p oi nt e d 

o ut t h at s u c h s e n s ors c a n b e a d a pt e d f or i o n d et e cti o n i n a q u e o us a n d ot h er di el e ctri c m e di a. 

J u n p h a et al. ( 2 0 2 0) u s e d 3 D pri nti n g t o pr o d u c e P L A: C N T n a n o c o m p osit e el e ctr o d es fill e d 

wit h c o p p er or zi n c o xi d e ( Z n O) f or el e ctr o ni c t o n g u e a p pli c ati o n. 3 D pri nti n g w as u s e d t o 

pr o d u c e n a n o c o m p osit e s wit h W C N T  = 1 0 % a n d WC u  or WZ n O  = 5 %, w hil e m ai nt ai ni n g g o o d 

pri nt a bilit y. T h e 3 diff er e nt n a n o c o m p o sit es pr e s e nt e d diff er e nt el e ctri c al a n d 

el e ctr o c h e mi c al b e h a vi or s. T h e el e ctri c al c o n d u cti vit y of P L A: C N T, P L A: C N T: C u, a n d 

P L A: C N T: Z n O n a n o c o m p osit e pr es e nt e d a n el e ctri c al c o n d u cti vit y of 1, 1 1, 1, 1 5 a n d 

1, 3 2 S· c m – 1 . Us e d t o g et h er, t h e y c a n i d e ntif y diff er e nt bi o c h e mi c al s u c h as h y dr o g e n 

p er o xi d e ( H 2 O 2 ), ni c oti n a mi d e a d e ni n e di n u cl e oti d e ( N A D H), p ot a ssi u m h e x a c y a n of err at e 

( K4 F e( C N) 6 ), w hil e b ei n g s uffi ci e ntl y st a bl e o v er ti m e t o cr e at e a n el e ctr o ni c t o n g u e c ost a n d 

ti m e- eff e cti v e f or o n-sit e i n v esti g ati o n a n d pr eli mi n ar y o bs er v ati o n. 



C o n c er ni n g m e c h a ni c al s e ns or s, M a et al. ( 2 0 2 2) o bt ai n e d a f o a m e d p ol yl a cti d e fil m f or 

di s p os a bl e s e ns or a p pli c ati o ns. O n c e t h e fil m h a d b e e n s u bj e ct e d t o a c or o n a c h ar gi n g 

m et h o d a n d al u mi n u m- c o at e d, t h e P L A fil m s h o w e d p erf or m a n c es s uit a bl e f or a pr ess ur e or 

t e nsil e s e ns or. T h e s yst e m s di s pl a y e d v er y g o o d f ati g u e r esi st a n c e, wit h o nl y a sli g ht 

d et eri or ati o n aft er 1 milli o n c y cl es u n d er a 4. 3 k P a pr ess ur e, wit h o nl y a 1 3 % d e cr e as e of 

t h e c o m pr essi v e s e nsiti vit y c o m p ar e d wit h t h e u nf ati g u e d v al u e (Fi g u r e 2. 2 7 ). T h e s y st e m 

w as a p pli e d i n- vi v o u n d er a s h o e a n d s h o w e d a v er y diff er e nt l o a d g e n er ati o n d e p e n di n g o n 

t h e m o v e m e nt a p pli e d.  

 

 

Fi g u r e 2. 2 7  : F ati g u e t est of P L A- b a s e d s e ns or ( M a et al., 2 0 2 2) 

 

A s e ns or c a n als o g e n er at e it s o w n p o w er. A C S- b as e d s elf- p o w er e d m ulti c o m p o n e nt 

tri b o el e ctri c s e ns or w a s m a d e b y M a et al. ( 2 0 1 9). A s e ns or c o nsi sti n g of P E T 

s u bstr at e: K a pt o n: C S fil m: sil v er n a n o wir e: P E T s u bstr at e w as us e d f or s p e e d m o nit ori n g. T h e 

tri b o el e ctri c s e ns or c a n d et e ct a t o y c ar's p as s a g e b y a v olt a g e v ari ati o n as a w h e el p ass es. 

Usi n g a s u p p ort v e ct or m a c hi n e m et h o d wit h a li n e ar k er n el m o d el, t h e t e a m pr e di ct e d t h e 

s p e e d of a t o y c ar wit h g o o d effi ci e n c y, o p e ni n g t h eir us e f or s p e e d d et e cti o n. 

 

- C as e of e n er g y st or a g e 

 

I n el e ctr o ni c a p pli c ati o n s, e n er g y st or a g e i s m ai nl y b as e d o n r e c h ar g e a bl e b att eri es. T hi s 

s yst e m r eli es o n r e v ersi bl e el e ctr o c h e mi c al r e a cti o ns t o st or e e n er g y. Fi g u r e 2. 2 8 a) s h o w s  
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t h e s c h e m ati c di a gr a m of a lit hi u m-i o n ( Li-i o n) b att er y.  

 

 

Fi g u r e 2. 2 8  : S c h e m ati c di a gr a m of a) Lit hi u m-i o n b att er y, b) s u p er c a p a cit or 

 

I n r e c e nt y e ars, s u p er c a p a cit ors h a v e b e e n d e v el o p e d t o m e et t h e n e e ds of f ast er e n er g y 

c h ar g e/ di s c h ar g e a p pli c ati o ns t h a n c o n v e nti o n al b att eri es (s c h e m ati z e d i n Fi g u r e 2. 2 8 b)). Li 

et al. ( 2 0 2 2) c o at e d a f o a m e d P L A wit h P A ni f or c o m p o sit e el e ctr o d e s t o pr o d u c e a 

s y m m etri c s u p er c a p a cit or. T h e f o a m e d P L A pr es e nt e d a p or osit y of 8 4 %. B y c o u pli n g t w o 

f o a m e d P L A: P A ni el e ctr o d e s wit h a P V A: s ulf uri c a ci d ( H2 S O 4 ) g el el e ctr ol yt e, t h e s yst e m 

d eli v er e d a c a p a cit a n c e of ar o u n d 5, 5 m F· c m – 2  w h e n a c urr e nt d e nsit y of 0. 3 m A· c m– 1  w as 

a p pli e d. I n a d diti o n, t h e s u p er c a p a cit or s h o w e d g o o d c a p a cit a n c e st a bilit y e v e n aft er 

1 0  0 0 0 c y cl es of c h ar g e/ di s c h ar g e. It al s o d e m o n str at e d g o o d p erf or m a n c e u n d er b e n di n g 

a n gl es u p t o 9 0 °, wit h 6 6 % of it s ori gi n al c a p a cit a n c e r e m ai ni n g. T h e a ut h ors f o u n d t h at t h e 

f o a m e d P L A: P A ni s u p er c a p a cit or h a d a n e n er g y d e nsit y a n d p o w er d e nsit y of 

1, 8 9 μ W h· c m − 2  a n d 3 5 μ W· c m− 2  r es p e cti v el y, v al u es si g nifi c a ntl y hi g h er t h a n u nf o a m e d 

P L A: P A ni r e p ort e d i n t h e lit er at ur e. 

 

F a n g et al. ( 2 0 2 3) als o u s e d f a bri c- b as e d P L A: P A ni t o pr o d u c e el e ctr o d e s. A P V A: H 2 S O 4  

g el el e ctr ol yt e w as al s o u s e d t o f or m a s y m m etri c al s u p er c a p a cit or. G o o d p erf or m a n c e o v er 

a wi d e t e m p er at ur e r a n g e w a s m e as ur e d. Wit h a c urr e nt d e n sit y of 1 m A· c m – 2 , a c a p a cit a n c e 

of 6 8 2, 8 m F· c m – 2  a n d 6 5 3, 6 m F· c m– 2  w as m e as ur e d at 2 5 ° C a n d – 5 0 ° C r es p e cti v el y. Al s o, 

g o o d st a bilit y aft er 2 0 0 0 c y cl e s of c h ar g e/ di s c h ar g e w as o b s er v e d f or b ot h t e m p er at ur es. At 

r o o m t e m p er at ur e, t h e s y m m etri c al d e vi c es s h o w e d a n e n er g y d e n sit y of 3 0, 2 7 μ W h· c m – 2  at 

a p o w er d e nsit y of 2 1 7 µ W· c m – 2 , wit h a c a p a cit y t o u n d er g o b e n di n g u p t o 1 8 0°, w hi c h h as 



g o o d a p pli c ati o n p ot e nti al i n t h e fi el d of i nt elli g e nt w e ar a bl e el e ctr o ni cs. Y a n et al. ( 2 0 2 3) 

us e d el e ctr os p u n C A, o n w hi c h m et al- or g a ni c fr a m e w or ks w er e a n c h or e d t o o bt ai n 

el e ctr o d e s us e d i n a n a s y m m etri c s u p er c a p a cit or. Wit h a s uit a bl e s u p er c a p a cit or, t h e y 

a c hi e v e d a s p e cifi c c a p a cit a n c e of 1 7 5, 2 F· g – 1  at 1 A· g– 1 . I n a d diti o n, a n e n er g y d e nsit y of 

5 4, 8 W· h· k g – 1  at a p o w er d e nsit y of 9 8 5, 5 W· k g– 1  w as n ot e d. Aft er 1 04  c h ar g e/ dis c h ar g e 

c y cl es at a c urr e nt d e n sit y of 1 0 A· g – 1 , t h e s u p er c a p a cit ors r et ai n e d 9 1 % of t h eir i niti al 

c a p a cit y, w hi c h, i n a d diti o n t o g o o d fl e xi bilit y, w o ul d e n a bl e a p pli c ati o n s s u c h as artifi ci al 

s ki n el e ctr o ni cs a n d fl e xi bl e p ort a bl e el e ctr o ni c s t o b e t ar g et e d. M o hit a n d H a s h mi ( 2 0 2 3) 

e x pl or e d usi n g p or o us P C L f or s oli d-st at e el e ctr ol yt es. O n c e a cti v at e d b y a n or g a ni c p h as e, 

t h e pr o p os e d el e ctr ol yt e s h o w e d a r o o m t e m p er at ur e c o n d u cti vit y of 1, 9 * 1 0– 3  S· c m– 1 . W h e n 

c o u pl e d wit h a n a cti v e c ar b o n el e ctr o d e, d eri v e d fr o m s u g ar c a n e b a g ass e t o f or m a 

s y m m etri c al s u p er c a p a cit or, a s p e cifi c c a p a cit a n c e of 1 7 0 F· g – 1  at 0, 6 A· g– 1  w as m e as ur e d. 

M or e o v er, a n e n er g y d e n sit y a n d a p o w er d e nsit y of r es p e cti v el y 3 4 W h· k g – 1  a n d 2 9 0 W· k g–

1  h a v e b e e n r e a c h e d. Aft er 1 04  c h ar g e/ dis c h ar g e c y cl es, a l o ss of 1 5 % of t h e i niti al 

c a p a cit a n c e w as n ot e d w hil e still p oss essi n g a c o ul o m bi c effi ci e n c y of 1 0 0 %. A c c or di n g t o 

t h e a ut h or s, t h es e m e as ur e d p erf or m a n c es w er e c o m p ar a bl e t o P V D F- b as e d el e ctr ol yt es. 

 

M a ur el et al. ( 2 0 1 8) us e d 3 D pri nti n g t o o bt ai n a n e g ati v e el e ctr o d e, usi n g P L A, gr a p hit e, 

a n d a pl asti ci z er f or b att er y a p pli c ati o n. A d di n g W pl a sti ci z er  = 4 0 % i n P L A pr o vi d e d t h e b est 

c o m pr o mis e f or eff e cti v e pri nti n g wit h a hi g h W gr a p hit e  c o nt e nt. T h e a ut h ors s u c c essf ull y 

pr o d u c e d a n e g ati v e el e ctr o d e c o m p o sit e wit h a w ei g ht c o nt e nt of 3 2, 8, 4 9, 8, 1 3, 1 a n d 4, 9 % 

of P L A, gr a p hit e, pl a sti ci z er, a n d c ar b o n n a n ofi b ers r es p e cti v el y. T his c o m p osit e a c hi e v e d 

a n el e ctri c al c o n d u cti vit y of 3, 8 * 1 0 – 1  S· c m– 1 . F urt h er m or e, t h e 3 D- pri nt e d dis k pr es e nt e d a 

s p e cifi c c a p a cit y of 2 0 0 m A h· g – 1  of a cti v e m at eri al wit h a c urr e nt d e nsit y of 1 8, 6 m A· g– 1 . 

O pti mi z ati o ns w er e still r e q uir e d, b ut a c c or di n g t o t h e a ut h ors, t his st u d y d e m o nstr at e d t h e 

f e asi bilit y of usi n g 3 D pri nti n g f or b att er y a p pli c ati o ns. Ol m e d o- M artí n e z et al. ( 2 0 2 1) 

r e ali z e d a P L A: p ol y( et h yl e n e o xi d e) ( P E O) bl e n d as a s oli d-st at e el e ctr ol yt e f or lit hi u m 

b att eri es. T his bl e n d c o m bi n e d P E O’s el e ctri c al c o n d u cti vit y wit h P L A’s m e c h a ni c al 

p erf or m a n c e. A d di n g lit hi u m s alt t o t h e bl e n d b o ost e d t h e s y st e m’s i o ni c c o n d u cti vit y a n d 

c o u nt er b al a n c e d t h e l o w P L A’s el e ctri c al c o n d u cti vit y. S u c h el e ctr ol yt es e x hi bit e d a n 

el e ctri c al c o n d u cti vit y of 1 0 – 4  S· c m– 1  at 1 0 0 ° C. T h e t ests c arri e d o ut at hi g h t e m p er at ur e s 
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d e m o nstr at e d t h at it w as p ossi bl e t o m a k e a lit hi u m/ m et al b att er y wit h a s oli d-st at e el e ctr ol yt e 

b as e d o n P E O a n d P L A c a p a bl e of e x c e e di n g t h e o p er ati n g t e m p er at ur e li mit of c o n v e nti o n al 

lit hi u m b att eri es ( ~ 7 0 ° C). Z h a n g et al. ( 2 0 2 1) al s o pr o p os e d a s oli d-st at e el e ctr ol yt e f or a 

lit hi u m: m et al b att er y. P C L w a s bl e n d e d wit h a lit hi u m s alt ( Li T F SI) a n d a lit hi u m al u mi ni u m 

g er m a ni u m p h o s p h at e ( L A G P) c er a mi c. T h e b est c o n d u cti vit y w as m e as ur e d at 

W L A G P  = 7 5 %, wit h a c o n d u cti vit y of 1, 7 * 1 0– 4  S· c m– 1  at 3 0 ° C. G al v a n ost ati c t est s h a v e 

s h o w n t h at L A P G als o h a d a p ositi v e eff e ct b y hi n d eri n g t h e gr o wt h of lit hi u m d e n drit es. 

El e ctr o c h e mi c al p erf or m a n c es of s u c h s yst e m h a d a s p e cifi c c a p a cit y of 1 5 5 m A h· g – 1 , wit h 

a 9 6 % r et e nti o n c a p a cit y aft er 1 3 0 c y cl e s. B ar b os a et al. ( 2 0 2 1) pr o p os e d a bi o b as e d 

P H B V: c o b alt f errit e ( C F O) el e ctr os p u n m e m br a n e s e p ar at or. T h e ori e nt ati o n of t h e fi b er 

o bt ai n e d i nfl u e n c e d t h e i o ni c c o n d u cti vit y. Wit h a W C F O  = 1 0 %, a n i o ni c c o n d u cti vit y of 

9, 1 * 1 0 – 3  a n d 5, 2 * 1 0– 3  S· c m– 1  w as r e a c h e d f or r a n d o m a n d ori e nt e d P H B V: C F O fi b ers, 

r es p e cti v el y. H o w e v er, c h ar g e c a p a cit y d o es n ot a p p e ar t o b e si g nifi c a ntl y i nfl u e n c e d b y 

fi b er ori e nt ati o n, ar o u n d 1 2 0 m A h· g– 1  a n d r e m ai ni n g b et w e e n 1 0 5- 1 1 0 m A h·g – 1  aft er 

6 5 c h ar g e/ dis c h ar g e c y cl es. 

 

2. 3. 5. c.  El e ct r o m a g n eti c i nt erf er e n c e s hi el di n g m at e ri al s 

 

El e ctr o m a g n eti c w a v e s ( E M w a v e s) ar e pr es e nt i n all a p pli c ati o ns r e q uiri n g t h e p ass a g e of 

a n el e ctri c al c urr e nt. H o w e v er, li miti n g or att e n u ati n g t h es e w a v e s f or a p pli c ati o ns s u c h as 

mi cr o w a v e o v e ns is s o m eti m e s n e c ess ar y. A c c or di n g t o T h o m assi n et al. ( 2 0 0 8) a g o o d 

el e ctr o m a g n eti c i nt erf er e n c e ( E MI) s hi el di n g m at eri al m ust h a v e a c o n d u cti vit y hi g h er t h a n 

1 S· m – 1  a n d a di el e ctri c c o nst a nt as cl os e t o air as p ossi bl e ( ε’air  ≃  1) i n t h e d esir e d 

m e as ur e m e nt r a n g e. T w o str at e gi es c a n b e u s e d t o cr e at e a n eff e cti v e E MI m at eri al b as e d o n 

eit h er c o n d u cti o n or di ssi p ati o n of t h e i n ci d e nt w a v e t e c h ni q u es. T h e first str at e g y i n v ol v es 

a n i n cr e as e i n t h e c o n d u cti vit y of t h e c o m p osit e t o i m pr o v e t h e m at eri al’s a bs or pti o n 

c a p a cit y. T h e s e c o n d i n v ol v es a n i n cr e as e i n di el e ctri c l oss t o c o n v ert el e ctr o m a g n eti c e n er g y 

i nt o h e at. T a bl e 2. 7  pr es e nts a bi bli o gr a p hi c al s u m m ar y of s o m e r e c e nt arti cl es usi n g 

bi o b as e d p ol y m ers f or a n E MI s hi el di n g a p pli c ati o n. A c c or di n g t o t h e lit er at ur e, t h e 

t e c h ni q u e f a v ori n g el e ctri c al c o n d u cti vit y w as t h e m ost f a v or e d. I n a d diti o n, t h e a d d e d fill ers 

w er e m ai nl y c ar b o n- b as e d n a n ofill ers ( C N T or G N P). T h e b est pr es e nt e d r es ults w er e t h os e 



o bt ai n e d b y Y a n g et al. ( 2 0 2 1) wit h a n or m ali z e d s hi el di n g effi ci e n c y of 2 5 5 6 d B· m m – 1 , 

di vi di n g t h e i n ci d e nt si g n al b y 4 0 0 0 0 wit h o nl y 1 8 µ m of t hi c k n ess, t h us m e eti n g t h e 

i n d u str y- a c c e pt e d S E r e q uir e m e nt of 2 0 d B. A n ot h er p oi nt of i nt er est w as usi n g a f o a m e d 

m atri x f or E MI s hi el di n g. T his i s a n attr a cti v e str at e g y, as it r e d u c es t h e p er mitti vit y of t h e 

m at eri al s b y i n cr e a si n g t h eir p or osit y. M or e o v er, t h e f or m ati o n of p or osit y i n t h e m at eri al 

f a v ors t h e p er c ol ati o n t hr es h ol d of c o n d u cti v e c h ar g es at l o w er w ei g ht c o nt e nt l e v els, w hi c h 

e x pl ai ns t h e v er y hi g h n a n ofill er w ei g ht c o nt e nt s h o w n i n T a bl e 2. 7 f or f o a m e d c o m p osit e.  

 

T a bl e 2. 7  : E MI s hi el di n g p erf or m a n c es of bi o b as e d m at eri als 

M atri x Fill er ( W f) 

S hi el di n g 
effi ci e n c y 
S E ( d B) @ 

1 0 G H z  

T hi c k-
n ess 
( m m) 

N or m ali z e d  
S E 

( d B· m m– 1 ) 
R ef 

P L L A/ P D L A/ P C L  M W C N T ( 0. 8 %)  1 7 ( S E)  1. 5  1 1, 3 3  ( Z h a n g et al., 2 0 1 7)  

P H B V  Sil v er n a n o wir e ( 5. 3 3 %)  4 6 ( S E T)  0, 0 1 8  2 5 5 5, 5 6  ( Y a n g et al., 2 0 2 1) 

P L A/ P C L  PI L- m o difi e d C N T ( 8 %)  4 1 ( S E T  1  4 1  ( X u et al., 2 0 2 2) 

F o a m e d P L A  M W C N T ( 2, 5 %)  4 5 ( S E)  5  9  ( W a n g et al., 2 0 1 8) 

F o a m e d P H B V  G N P ( 6 %)  2 8 ( S E T)  1  2 8  ( L u o et al., 2 0 2 2) 

P L L A/ P O M  M W C N T ( 1 0 %)  4 8. 1 ( S E)  2  2 4, 0 5  ( Li et al., 2 0 2 0) 

F o a m e d P L L A/ P D L A  C N T ( 3 0 %)  2 2 ( S E)  3, 7  5, 9 5  ( C ui et al., 2 0 1 7) 

P L A/ P A ni t e xtil e - 1 4 ( S E T)  -  -  ( F a n g et al., 2 0 2 3) 

 

It s h o ul d b e n ot e d t h at b esi d es pr o vi di n g g o o d E MI s hi el di n g, s u c h bi o b as e d m at eri als c a n 

off er a d diti o n al f u n cti o n alit y. A d di n g C N T t o f o a m e d P L A als o i m pr o v e d its di m e nsi o n al 

st a bilit y at hi g h t e m p er at ur es ( C ui et al., 2 0 1 7). At 2 2 0 ° C, f o a m e d s p e ci m e ns u n d er w e nt 

di a m et er s hri n k a g e of 1 5 a n d 4 % f or P L A a n d P L A: C N T, r es p e cti v el y, as s h o w n b y C ui et 

al.. F a n g’s t e a m al s o n ot e d t h at t h e P A ni c o ati n g of P L A f a bri c c a n i m pr o v e t h eir fl a m e 

r et ar d a nt pr o p erti es b y e n h a n ci n g t h eir c ar b o n f or m ati o n a bilit y ( F a n g et al., 2 0 2 3). As t h e 

m atri x is p or o us a n d r e q uir es f e w el e ctri c all y c o n d u cti v e c h ar g es, W a n g et al. ( 2 0 1 8) n ot e d 

t h at t h eir m at eri als c o ul d al s o pr es e nt g o o d t h er m al i n s ul ati o n p erf or m a n c e, wit h a t h er m al 

c o n d u cti vit y of 2 7, 5 m W· m – 1· K – 1  wit h a M W C N T v ol u m e fr a cti o n of 0, 0 0 5 4 %. 
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2. 3. 5. d.  Ot h er a p pli c ati o n s 

 

T his s e cti o n will pr es e nt a f e w mi s c ell a n e o us a p pli c ati o ns t h at di d n’t fit i nt o t h e pr e vi o us 

c at e g ori e s b ut ar e n e v ert h el ess i nt er e sti n g t o dis c uss. A tri b o el e ctri c n a n o g e n er at or w as 

pr o p os e d b y Z h a o et al. ( 2 0 2 3). P L A w as u s e d i n a h eli c oi d al s u bstr at e. Pr ess e d b y a h u m a n 

h a n d, t h e s y st e m g e n er at e d a n o p e n- cir c uit o ut p ut v olt a g e, s h ort- cir c uit c urr e nt, a n d c h ar g e 

tr a nsf er d e nsit y of 3 9 5 V, 2 8 μ A, a n d 3 6 μ C· m– 2 , r es p e cti v el y. T hi s p o w er w as s uffi ci e nt t o 

p o w er 3 0 0 L E Ds c o n n e ct e d i n s eri es. It c o ul d als o p o w er s m all d e vi c es s u c h as di git al 

w at c h es w h e n m o u nt e d i n a n el e ctri c cir c uit. L e e et al. ( 2 0 2 2) als o pr o p os e d a P H B V- b as e d 

tri b o el e ctri c n a n o g e n er at or t h at c a n b e tri g g er e d wit h a n ultr as o ni c sti m ul us. B y st a c ki n g 

P H B V: P H B V- P E G: m a g n e si u m: P H B V s h e ets, a n o ut p ut v olt a g e of 4, 2 V w as o bt ai n e d. T h e 

t e a m d e m o nstr at e d t h at s u c h a tri b o el e ctri c n a n o g e n er at or c a n b e d e gr a d e d b y ultr as o u n d at 

a n i nt e nsit y of 3 W· c m – 2 , wit h l o w c yt ot o xi cit y d e gr a d ati o n pr o d u ct s. T h e s e P H B V- b as e d 

n a n o g e n er at ors w o ul d b e i d e al f or p o w eri n g i n- vi v o i m pl a nt a bl e m e di c al d e vi c es w hil e 

li miti n g t h e c u m b ers o m e n at ur e of s u c h s yst e ms. 

 

3 D pri nti n g w as u s e d t o pr o d u c e P L A: C B c o m p o sit e f or J o ul e h e ati n g d e vi c e b y R o u m y et 

al. ( 2 0 2 3). T h e y n oti c e d t h at b y a dj u sti n g t h e pri nti n g p ar a m et ers, t h e y c o ul d t u n e t h e 

el e ctri c al r esi st a n c e of 7 0 * 2 0 * 1 m m 3 D- pri nt e d s a m pl es. Wit h a W C B  = 2 1, 5 %, t h e y f o u n d 

t h at s p e ci m e ns pri nt e d at a n a n gl e of 9 0 ° h a d a n el e ctri c al r esist a n c e 7 5 % hi g h er t h a n t h o s e 

pri nt e d at 0 ° d u e t o t h e diffi c ult y of p a ssi n g el e ctr o ns b et w e e n a dj a c e nt fil a m e nts. O n 

s p e ci m e ns pri nt e d at a n a n gl e of 0 °, w h e n a v olt a g e of 3 0 V w as a p pli e d f or 2 0 0 s, t h e 

s p e ci m e ns pri nt e d at 0 ° h a d a st a bili z e d t e m p er at ur e of 1 1 0 ° C. I n a d diti o n, t h e a ut h ors 

s h o w e d t h at aft er 1 0 c y cl es, t h e s a m pl e t e m p er at ur e r e a c h e d at a v olt a g e of 3 0 V w as 1 0 t o 

1 5 ° C hi g h er t h a n t h at of u n a g e d s a m pl es. T h e a gi n g pr o c ess l e d t o a m o difi c ati o n of t h e 

i nt er n al m or p h ol o g y of t h e s a m pl es, r e s ulti n g i n d e cr e as e d el e ctri c al r esi sti vit y. 

 

A n el e ctr ol yt e m a d e of c ati o ni c C S a n d a ni o ni c d e xtr a n wit h a mi xi n g r ati o of C S: d e xtr a n 

6 0: 4 0 a n d d o p e d wit h a m m o ni u m i o di n e ( N H 4 I) w as o bt ai n e d b y A zi z et al. ( 2 0 2 0). A n e at 

C S: d e xtr a n s h o w e d a D C c o n d u cti vit y of 5, 0 1 * 1 0 – 1 0  S· c m– 1 , a n d t h e C S: d e xtr a n wit h WN H 4I  

= 4 0 % a D C c o n d u cti vit y of 7 d e c a d es hi g h er ( Fi g u r e 2. 2 9 ). T his c o m p osit e pr es e nt e d a 



hi g h i o ni c m o bilit y, wit h a n i o ni c tr a nsf er e n c e n u m b er of 0, 9 3. C o m bi ni n g t hi s el e ctr ol yt e 

wit h a n a cti v at e d c ar b o n a n o d e a n d c at h o d e, a n e n er g y d e nsit y a n d a p o w er d e nsit y of 

3, 1 W h· k g – 1  a n d 1 8 6 W· k g– 1  w er e r es p e cti v el y r e a c h e d f or a d o u bl e-l a y er c a p a cit or 

a p pli c ati o n. 

 

 

Fi g u r e 2. 2 9  : I nfl u e n c e of a m m o ni u m i o di n e o n D C c o n d u cti vit y σD C  of C S: D e xtr a n bl e n d s 

( A zi z et al., 2 0 2 0 b) 

 

2. 3. 6.  C o n cl usi o n a n d p ers p e cti v e s 

 

T hi s lit er at ur e r e vi e w pr o vi d e d a n o p p ort u nit y t o st u d y t h e di el e ctri c p ot e nti al of v ari o us 

bi o b as e d p ol y m ers. V ari o u s i n d ustri all y- a p pli c a bl e str at e gi es ar e a v ail a bl e t o m o dif y a n d 

f a cilit at e t h e i nt e gr ati o n of s u c h di el e ctri c m at eri al s. T h e p ol y m er bl e n d str at e g y c o m bi n es 

t h e pr o p erti es of t w o or m or e p ol y m er s i n a fi n al m at eri al. I ns ul at or-i n s ul at or bl e n ds c a n 

e n h a n c e t h e m ulti p h ysi c al pr o p erti es of p ol y m er m atri c es w hil e r et ai ni n g hi g h el e ctri c al 

i ns ul ati n g p o w er. I ns ul at or: c o n d u ct or bl e n ds m ai nl y u s e " c o n d u cti v e " p ol y m ers s u c h as 

p ol y a nili n e. O n e str at e g y f or i m pr o vi n g t h e m e c h a ni c al pr o p erti es of t h e m atri x i s t o cr e at e 

c o m p osit es b y a d di n g fill ers. C ell ul osi c fill ers, d eri v e d fr o m w o o d, ar e v er y attr a cti v e fr o m 

a s ust ai n a bl e d e v el o p m e nt p oi nt of vi e w w hil e o nl y sli g htl y alt eri n g t h e di el e ctri c pr o p erti es 

of t h e m at eri als. Fi n all y, t h e m a n uf a ct uri n g pr o c ess it s elf c a n m o dif y t h e di el e ctri c pr o p erti es 

of m at eri al s. Lit er at ur e r es ult s s h o w t h at v ar yi n g pri nti n g p ar a m et ers, s u c h as fill r ati o a n d 
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i nfill p att er n, c a n a dj ust el e ctri c al c o n d u cti vit y a n d di el e ctri c c o nst a nt. F urt h er m or e, t his 

pr o c ess is c o m p ati bl e wit h t h e ot h er t w o i m pr o v e m e nt str at e gi es. 

 

T h e l ast p art of t h e r e vi e w pr es e nts v ari o u s a p pli c ati o ns pr o p os e d i n r e c e nt lit er at ur e. T h es e 

m at eri als h a v e attr a cti v e p ot e nti al i n v ari o us a p pli c ati o ns, fr o m el e ctri c al 

i ns ul ati o n/ c o n d u cti o n t o el e ctr o m a g n eti c s hi el di n g, s e ns ors, g e n er at ors a n d el e ctri c al 

st or a g e, P C Bs, a n d el e ctri c al tr a nsist ors. H o w e v er, m a n y a p pli c ati o n s r e q uir e t h e a d diti o n of 

s y nt h eti c or n o n- bi o b a s e d el e ctri c all y c o n d u cti v e c o m p o n e nts t o e n h a n c e t h eir pr o p erti es.  

 

2. 4.  C o n cl u si o n d e l a s y nt h ès e bi bli o g r a p hi q u e  

 

C e c h a pitr e n o us a p er mis d e c o nfir m er q u e l’i nt é gr ati o n d es p ol y m èr es bi o s o ur c és d a ns d e s 

a p pli c ati o ns n é c essit a nt u n e is ol ati o n él e ctri q u e et d e f ai bl e s v al e urs d e p er mitti vit é est 

e n vis a g e a bl e. Il a ét é c o n st at é q u e m al gr é d e s v al e urs l é g èr e m e nt s u p éri e ur es a u x p ol y m èr e s 

s y nt h éti q u es ét u di é s, l es p ol y m èr es bi o s o ur c és o nt d es p erf or m a n c es di él e ctri q u es et 

él e ctri q u es pr o c h es. L e P L A et l e P H B V p er m ettr ai e nt n ot a m m e nt d e c o n c e v oir d es 

m at éri a u x a y a nt l es c o n st a nt es di él e ctri q u es et l es f a ct e urs d e p ert e l e s pl u s f ai bl es p ossi bl es, 

li mit a nt l a c o n v ersi o n d’ é n er gi e él e ctr o m a g n éti q u e e n c h al e ur. L’ a c ét at e d e c ell ul os e, bi e n 

q u e p oss é d a nt d es gr o u p e s h y dr o x yl e s, a u n e c o n st a nt e di él e ctri q u e et u n f a ct e ur d e p ert e 

si mil air e à c e u x d e l’ é p o x y, c o m p os a nt pri m or di al p o ur l a c o n c e pti o n d es p a n n e a u x d e 

cir c uits i m pri m é s. D e pl us, s a c o n d u cti vit é él e ctri q u e est pr o c h e d e c ell e d u P L A et d u P H B V. 

E n r ais o n d e s a c a p a cit é d e pr o d u cti o n t h é ori q u e él e v é e, l’ a c ét at e d e c ell ul os e e st é g al e m e nt 

pr o m ett e ur p o ur u n e ét u d e a p pr of o n di e. L e P H B n’ a p as ét é r et e n u, c ar il est e n c or e pl us 

c o m pl e x e à m ettr e e n œ u vr e p ar v oi e f o n d u e q u e l e P H B V, d éj à c o m pl e x e à m ettr e e n œ u vr e. 

L e P C L n’ est p as r et e n u n o n pl u s, c ar il n’ est p as bi os o ur c é. P o ur fi nir, l e P B S p o ss è d e u n e 

tr o p gr a n d e c o nst a nt e di él e ctri q u e c o m p ar é e a u x a utr es p ol y m èr es, et n’ a p as n o n pl us ét é 

r et e n u. 

 

L a r e v u e d e l a litt ér at ur e a d é m o ntr é q u e l e s p ol y m èr e s bi os o ur c és a v ai e nt u n e pl a c e n o n 

n é gli g e a bl e d a ns l e f ut ur d es m at éri a u x di él e ctri q u es is ol a nt s. Afi n d e p alli er l es li mit ati o n s 

v e n a nt d es p ol y m èr es bi os o ur c és, l a r e v u e a p er mis d e m ettr e e n é vi d e n c e diff ér e nt e s 



str at é gi es, c o m m e l a str at é gi e d e m él a n g e d e p ol y m èr es p o ur c o m bi n er l e s pr o pri ét é s d es 

p ol y m èr e s c o nstit u a nts, d e cr é ati o n d e bi o c o m p o sit es à b a s e d e c ell ul o s e p o ur a m éli or er l e s 

pr o pri ét és m é c a ni q u es, et l’ utilis ati o n d e n o u v e a u x pr o c é d és d e mis e e n œ u vr e c o m m e 

l’i m pr essi o n 3 D. 
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C h a pit r e 3)  A p p r o c h e s m ét h o d ol o gi q u e 

et e x p é ri m e nt al e 

C e c h a pitr e pr és e nt e l es diff ér e nt es m ét h o d ol o gi es a p pli q u é es d ur a nt l a r e c h er c h e 

e x p éri m e nt al e. L a pr e mi èr e p arti e pr és e nt e l es diff ér e nt es m ati èr es pr e mi èr e s utilis é es, t a n dis 

q u e l a d e u xi è m e p arti e m et l’ a c c e nt s ur l es diff ér e nts pl a ns e x p éri m e nt a u x utilis és, l a mis e 

e n œ u vr e et l e s t e c h ni q u e s d e c ar a ct éris ati o n a p pli q u é es s ur l a d ur é e d u pr oj et.  

 

3. 1.   M ati è r es p r e mi è r es s él e cti o n n é es 

 

L a T a bl e 3. 1  pr és e nt e l es pr o pri ét és t h er mi q u es et m é c a ni q u es d es p ol y m èr e s e xtr ait es d es 

fi c h e s t e c h ni q u es d o n n é es p ar l es f o ur niss e urs. 

 

T a bl e 3. 1  : Fi c h es t e c h ni q u e s d es p ol y m èr e s bi o s o ur c és s él e cti o n n és d ur a nt l e pr oj et d e 

t h ès e (i nf or m ati o n s pr o v e n a nt d es d o c u m e nts t e c h ni q u e s d e N at ur e pl a st et N at ur e w or ks) 

  I n g e o 2 0 0 3 D  P LI- 0 0 5  P HI- 0 0 2  A CI- 0 0 2 

P ol y m èr e P L A P L A P H B V C A 

T g  ( ° C) 5 8 - - - 

T f ( ° C) 1 5 0- 1 6 0 1 7 0- 1 8 0  1 4 5- 1 5 5  - 

M FI ( g· 1 0 mi n – 1  

@ 2, 1 6 k g)  
6 ( A S T M D 1 2 3 8 
@ 2 1 0 ° C) 

2 5- 3 5 (I S O 1 1 3 3 
@ 1 9 0 ° C) 

1 5- 3 0 (I S O 1 1 3 3  
@ 1 9 0 ° C) 

1 5- 3 0 (I S O 1 1 8 3 
@ 1 9 0 ° C) 

D e n sit é ( g· c m – 3 ) 1, 2 4 ( A S T M D 1 2 3 8) 1, 2 5 (I S O 1 1 8 3)  1, 2 5 (I S O 1 1 8 3)  1, 2 7 ( A S T M D 7 9 2) 

M o d ul e Y o u n g ( G P a)  3, 5 ( A S T M D 8 8 2)  3, 5 (I S O 5 2 7)  4, 2 (I S O 5 2 7)  - 

M a x c o ntr ai nt e ( M P a)  6 0 ( A S T M D 8 8 2)  6 5 (I S O 5 2 7)  -  

C o ntr ai nt e r u pt ur e ( M P a) 5 3 ( A S T M D 8 8 2)  6 0 (I S O 5 2 7)  3 5 (I S O 5 2 7)  3 3, 1 ( A S T M D 6 3 8) 

El o n g ati o n r u pt ur e ( %)  6 ( A S T M D 8 8 2)  4, 7 (I S O 5 2 7)  4 (I S O 5 2 7)  3 0 ( A S T M D 6 3 8) 

T est i m p a ct ( kJ· m – 2 ) - 
2 5 (I S O 5 2 7 
s a ns e nt aill e)  

5 (I S O 1 7 9 
s a ns e nt aill e) 

2 0 3 ( A S T M D 2 5 6 
e nt aill é)  

D éfl e xi o n ( ° C) 5 5 ( A S T M E 2 0 9 2)  5 4 (I S O 7 5- 2)  1 3 4 (I S O 7 5- 2)  6 8 ( A S T M D 6 4 8) 

I nf or m ati o n s  
c o m pl é m e nt air es 

Gr a d e e xtr u si o n  Gr a d e i nj e cti o n 
Gr a d e i nj e cti o n, 
d éri v é d e E n m at 
Y 1 0 0 0 P  

Gr a d e i nj e cti o n 
2 9 % d e pl astifi a nt 

 

Q u atr e p ol y m èr es bi os o ur c és diff ér e nts o nt ét é s él e cti o n n é s p o ur l a r é alis ati o n d u pr oj et d e 

r e c h er c h e : d e u x a ci d es p ol yl a cti q u e s (I n g e o 2 0 0 3 D et P LI- 0 0 5), u n p ol y h y dr o x y b ut yr at e-

c o- v al ér at e ( P HI- 0 0 2) et u n a c ét at e d e c ell ul o s e ( A CI- 0 0 2). L es p ol y m èr es s o nt f o ur nis p ar 



N at ur e w or ks ( Pl y m o ut h, M N, U S A), B B Fil ( H eili g e n b er g, F R A) et N at ur e pl ast ( M o n d e vill e, 

F R A). D e u x gr a d es diff ér e nts d e P L A s o nt utili s és :  

 

- L e P L A I n g e o 2 0 0 3 D, ét a nt u n d e s gr a d es l es pl u s utilis é s et a y a nt u n i n di c e d e 

fl ui dit é a d a pt é p o ur l e pr o c é d é d’ e xtr usi o n, est c h oisi p o ur l e d é b ut d u pr oj et. L a 

t h er m o c o m pr essi o n et l’i m pr e ssi o n 3 D n e s o nt e n eff et p as d es pr o c é d és d e m a n d a nt 

u n e vi s c osit é p arti c uli èr e m e nt f ai bl e.  

 

- L e P L A P LI- 0 0 5, gr a d e a d a pt é p o ur l’i nj e cti o n, est c h oisi p o ur l a c o n c e pti o n d es 

bi o c o m p o sit es à b as e d e c ell ul o s e afi n d’ ét u di er l a f ais a bilit é d’ utilis er u n gr a d e 

i nj e cti o n p o ur l’ o bt e nti o n d e bi o c o m p osit es et bi o n a n o c o m p o sit es p ar i m pr essi o n 3 D 

p o ur l e d o m ai n e di él e ctri q u e. D es r e c h er c h es m e n é es p ar B a kr a ni B al a ni et al., 2 0 1 9 

o nt pr o u v é l a f ais a bilit é d’ utilis er c e gr a d e p o ur i m pr essi o n 3 D, t o ut e n n ot a nt d es 

pr o bl é m ati q u es i m p ort a nt es d e fl ui dit é à h a ut e t e m p ér at ur e, c e q u e l’ aj o ut d e c h ar g es 

p er m ettr ait d e li mit er. 

 

D e u x c h ar g es diff ér e nt e s s o nt utilis é es d a ns l e c a dr e d e l a p arti e d e c o n c e pti o n et 

c ar a ct éris ati o n d e bi o c o m p osit es à b as e d e c ell ul os e. L e pri n ci p e ét a nt d’ ét u di er l’i nfl u e n c e 

d e l a t aill e d e l a c h ar g e, l e c h oi x s’ est p ort é s ur l es mi cr o crist a u x d e c ell ul os e et l e s 

n a n o crist a u x d e c ell ul o s e (r es p e cti v e m e nt n o m m é es M C C et N C C). C e d u o est p erti n e nt, c ar 

c es d e u x c h ar g es s o nt tr ès pr o c h es c hi mi q u e m e nt, c o m p os é es t o ut es l es d e u x d e c ell ul os e 

p ur e. L a M C C est f o ur ni e p ar J. R ett e n m ai er ( F o sst o n, M N, U S A). C ett e M C C est o bt e n u e à 

p artir d e p ât e kr aft bl a n c hi e. L a d e nsit é d o n n é e p ar l e f o ur niss e ur est d e 0, 2 7- 0, 3 3 g· c m – 3 . L a 

N C C ( D e xtr a C el N a n o H P) est f o ur ni e p ar A n o m er a ( M o ntr é al, Q C, C A N). L a d e nsit é 

a p p ar e nt e d o n n é e p ar l e f o ur niss e ur est d e 0, 3- 0, 7 g· c m – 3 . U n e v érifi c ati o n d e l a d e nsit é 

a p p ar e nt e d e l a M C C et d e l a N C C a ét é r é alis é a u l a b or at oir e e n i ns ér a nt d a ns u n e b ur ett e 

gr a d u é e 5 g d e m ati èr e d a ns 2 0 g d’ e a u di still é e. L a v ari ati o n d e v ol u m e a ss o ci é à l’ a p p ort 

d e s c h ar g es c ell ul osi q u e d o n n e p ar c or ol air e l e v ol u m e a p p ar e nt d es c h ar g es. C ett e d e nsit é 

d e v érifi c ati o n e st d ét er mi n é e à 0, 3 5 et 0, 5 9 g· c m – 3  p o ur r es p e cti v e m e nt l a M C C et N C C, 

v al e urs c orr es p o n d a nt e s a u x i nf or m ati o ns d o n n é es.  
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C o n c er n a nt l a c o m p ati bili s ati o n d es c h ar g es c ell ul osi q u es, d u ( 3- a mi n o pr o p yl) 

tri et h o x ysil a n e ( A P T E S) e st utilis é, f o ur ni p ar Si g m a Al dri c h. C e r é a ctif p er m et d e r é alis er 

u n e sil a ni s ati o n e n s ui v a nt l e pr ot o c ol e pr o p os é p ar D a m m a k ( 2 0 2 2) d ur a nt s o n pr oj et d e 

m aîtris e a u s ei n d e l’ U Q A T ( R o u y n- N or a n d a, Q C, C A N). 

 

3. 2.   D ét e r mi n ati o n d e s pl a ns d’ e x p é ri e n c e s 

 

P o ur l a p arti e d e l a t h ès e c o n c er n a nt l’ utili s ati o n d e l’i m pr essi o n 3 D, u n pl a n d e T a g u c hi et 

u n pl a n f a ct ori el s o nt pr o p os és. E n eff et, l e pl a n d e m él a n g e n e s er ait p as a d a pt é i ci c ar a u c u n 

d es m at éri a u x pr o p os és n e c o nti e nt tr oi s c o m p os a nts a v e c d es pr o p orti o ns v ari a bl es. L es 

pl a ns d e T a g u c hi et f a ct ori el p er m ett e nt d’ o pti mi s er u n e pr o pri ét é e n f ais a nt v ari er diff ér e nts 

f a ct e urs d e m a ni èr e c o ntr ôl é e. C h a q u e f a ct e ur s e di vis e e n diff ér e nts ni v e a u x, all a nt d e – 1 (l a 

v al e ur mi ni m al e) à + 1 (l a v al e ur m a xi m al e). P o ur l e pr oj et, l e c h oi x s’ est p ort é s ur tr ois 

f a ct e urs à v ari er, a v e c tr ois ni v e a u x p ar f a ct e ur, s oit d es pl a ns L 2 7 ( 3 ^ 3). C es t est s n é c e ssit e nt 

vi n gt-s e pt t est s p o ur u n pl a n c o m pl et, s oit u n t e m p s tr ès i m p ort a nt à all o u er p o ur l es r é ali s er. 

C e p e n d a nt, l’ a v a nt a g e d u pl a n d e T a g u c hi et d u pl a n f a ct ori el est q u’il est p os si bl e d e p o u v oir 

r a c c o ur cir l e v ol u m e et l e t e m p s d e r é ali s ati o n d u pl a n e n n e r é ali s a nt q u’ u n e fr a cti o n criti q u e 

d es vi n gt-s e pt c o n diti o ns. D o n c, p o ur d es r ai s o ns d e t e m ps d e t est, l es pl a n s L 9 ( 3 ^ 3) s o nt 

s él e cti o n n és, p o ur l e c o ût d’ u n e pr é cisi o n l é g èr e m e nt di mi n u é e. L a Fi g u r e 3. 1  pr és e nt e l es 

pl a ns d e T a g u c hi et f a ct ori el i n c o m pl et L 9 à tr oi s ni v e a u x et tr oi s f a ct e urs ( 3 ^ 3) c h oi sis.  

 

 

Fi g u r e 3. 1 : Pl a n à tr oi s f a ct e urs et tr oi s ni v e a u x ( 3 ^ 3) e n pl a n i n c o m pl et L 9, a) pl a n d e 

T a g u c hi, b) pl a n f a ct ori el i n c o m pl et 



3. 3.  P r é p a r ati o n d es fi b r es c ell ul o si q u es et d u m ast e r b at c h 

 

3. 3. 1.  Pr é p ar ati o n d es fi br es c ell ul o si q u es 

 

C ett e p arti e c o n c er n e l a c o n c e pti o n d es bi o c o m p osit es à r e nf orts d e c ell ul o s e p o ur i m pr essi o n 

3 D, c ar l a f a bri c ati o n d e c o m p osit es n’ est p as s a ns g é n ér er d e s pr o bl é m ati q u es. U n e d e s pl u s 

c o m m u n es c o n c er n e l a diff ér e n c e d’ é n er gi e d e s urf a c e e ntr e l a m atri c e et l es c h ar g e s. L es 

p ol y m èr e s, c o m m e l e P L A, s o nt p o ur l a m aj orit é r el ati v e m e nt h y dr o p h o b e s, c ar ils n e 

p o ss è d e nt q u e p e u d e gr o u p es p ol air es, c o m m e d e s gr o u p es h y dr o x yl es.  

 

L es c h ar g es c ell ul osi q u e s, a u c o ntr air e, p oss è d e nt u n gr a n d n o m br e d e gr o u p es h y dr o x yl es 

s ur l e ur s urf a c e. C ett e diff ér e n c e a m è n e à d es d éf a ut s str u ct ur els c o m m e u n e m a u v ais e 

i nt erf a c e, d e s p h é n o m è n es d’ a gr é g ati o n, et d o n c à d es pr o pri ét és p h ysi q u es m oi n dr es q u e 

c ell es att e n d u es. P o ur g é n ér er u n e b o n n e c o m p ati bilit é e ntr e l es c o nstit u a nts, il e xi st e d e 

n o m br e us es p ossi bilit és, c o m m e l e gr eff a g e d e p ol y m èr es s ur l e s c h ar g es, l’ h y dr o p hilis ati o n 

d e l a m atri c e o u l’ h y dr o p h o bis ati o n d es c h ar g es. Ét a nt d o n n é q u e l e pr oj et vis e à pr o d uir e 

d e s m ati èr e s l es m oi ns p ol air es p os si bl e s p o ur u n e utilis ati o n a d é q u at e e n c o m p os a nt à b ass e 

p er mitti vit é, l a v oi e d e l’ h y dr o p h o bis ati o n d es c h ar g es est r et e n u e. L e pr ot o c ol e d e 

sil a nis ati o n d es fi br es est d éri v é d e c el ui pr o p os é p ar D a m m a k ( 2 0 2 2) d ur a nt s o n pr oj et d e 

m aîtris e a u s ei n d u L a b or at oir e Bi o m at éri a u x d e l’ U Q A T. L a sil a nis ati o n est r é alis é e p ar 

a git ati o n m a g n éti q u e, à t e m p ér at ur e a m bi a nt e d a n s d es erl e n m e y ers d’ 1 L. L a r ot ati o n d u 

b arr e a u m a g n éti q u e est fi x é e à 5 0 0 R P M. L e pr ot o c ol e r e p os e s ur u n e h y dr ol ys e pr éli mi n air e 

d e 2 % e n m ass e d’ A P T E S d a ns u n e s ol uti o n d e 1: 1 d’ ét h a n ol ( 9 5 % e n v ol u m e) et d’ e a u 

distill é e d ur a nt 1 h à t e m p ér at ur e a m bi a nt e. L a d e u xi è m e ét a p e vis e à aj o ut er d e l’ a ci d e 

a c éti q u e ( 9 9. 7 %) p o ur o bt e nir u n p H c o m pris e ntr e 4 et 5. P o ur 1 L d e s ol uti o n, il e st tr o u v é 

q u e 2 0- 2 2 ml d’ a ci d e a c éti q u e p er m et d’ o bt e nir u n p H d e 4, 5. A pr ès 1 5 mi n ut es, l es fi br es 

s o nt aj o ut é es et l aiss é es e n s ol uti o n d ur a nt 3 h e ur es. U n e f ois l a r é a cti o n t er mi n é e, l e s fi br es 

s o nt filtr é es et ri n c é es, p ui s l aiss é es e n ét u v e à 6 0 ° C d ur a nt 2 4 h. L a Fi g u r e 3. 2  r és u m e l e 

pr o c ess u s d e sil a nis ati o n d e c h ar g es c ell ul osi q u es p ar l’ A P T E S.  
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Fi g u r e 3. 2  : Sil a nis ati o n d es c h ar g es c ell ul osi q u es ( d éri v é e d e G a d et al. ( 2 0 1 8)) 

 

Afi n d e v érifi er l a pr é s e n c e d u gr eff a g e, d es a n al ys es F TI R et a n al ys e t h er m o gr a vi m étri q u e 

( A T G) s o nt r é ali s é es e n A n n e x e 1 . L e s a n al y s e s i nfr ar o u g es c o nfir m e nt l a pr és e n c e d e 

l’ A P T E S s ur l es M C C et N C C p ar u n e di mi n uti o n d u pi c ass o ci a bl e à l’ e a u a ds or b é e, ai n si 

q u e l a pr és e n c e d’ u n n o u v e a u pi c ass o ci é à l a li ai s o n Si – O – C. D es a n al ys e s A T G m o ntr e nt 

d e pl us q u e l a N C C- A P T E S p oss è d e u n e st a bilit é t h er mi q u e n ett e m e nt a m éli or é e p ar r a p p ort 

à l a N C C n o n gr eff é e, p ot e nti ell e m e nt ass o ci a bl e à u n e di mi n uti o n d e s gr o u p es h y dr o x yl es 

et d o n c att é n u a nt l es p h é n o m è n es d’ o x y d ati o n à h a ut e t e m p ér at ur e. P o ur fi nir, u n e a n al ys e 

gr a n ul o m étri q u e est pr o p os é e e n A n n e x e 2 . L es o b s er v ati o n s mi cr os c o pi q u e s d e 2 0 8 8 

p arti c ul es d o n n e nt u n e l o n g u e ur m é di a n e m o y e n n e d e r es p e cti v e m e nt 3 4, 1 4 et 5 1, 9 0 µ m, 

ai nsi q u’ u n e l ar g e ur m é di a n e et m o y e n n e d e r es p e cti v e m e nt 1 6, 6 0 et 2 2, 8 6 µ m. 

 

3. 3. 2.  Pr é p ar ati o n d u m a st er b at c h d e n a n o cri st a u x d e c ell ul os e ( N C C) 

 

L es n a n o c h ar g e s r e pr é s e nt e nt t o uj o urs u n d éfi l ors d e l e ur mi s e e n œ u vr e p ar l e urs 

di m e n si o ns. Ell es s o nt pl us diffi cil es à m ettr e e n œ u vr e q u e l es c h ar g es mi cr o m étri q u es, c ar 

ell es o nt t e n d a n c e à d a v a nt a g e s’ a gr é g er à pl us f ai bl e t a u x e n m ass e ( W f) q u e l es 

mi cr o c h ar g es. D e pl us, il est c o m pl e x e d e l es h o m o g é n éi s er a v e c l a m atri c e d ur a nt l’ ét a p e 



d’ e xtr usi o n. U n e s ol uti o n p o ur f a cilit er l e ur di s p er si o n d ur a nt l’ e xtr usi o n est d e r é ali s er u n e 

ét a p e i nt er m é di air e p ar l a cr é ati o n d’ u n m ast er b at c h. U n m ast er b at c h est g é n ér al e m e nt u n e 

m atri c e ( c ell e utili s é e p o ur l e m at éri a u fi n al) d a ns l a q u ell e l a c h ar g e à di s p ers er ( pi g m e nt s, 

n a n o c h ar g es o u a utr es a d ditifs) est m él a n g é e à h a ut W f. C e m ast er b at c h est e ns uit e dil u é d a n s 

l a m atri c e p ur e afi n d’ o bt e nir l e Wf fi n al s o u h ait é. Si l e m ast er b at c h est c orr e ct e m e nt r é ali s é, 

il p er m et d’ a m éli or er l a di s p ersi o n d es n a n o c h ar g es. Il e xi st e diff ér e nt e s str at é gi es p o ur 

r é ali s er u n m ast er b at c h, q u’ ell es s oi e nt p ar v oi e s ol v a nt o u v oi e f o n d u e. L a v oi e f o n d u e est 

c h oi si e p o ur l e pr oj et, c ar pl us c o h ér e nt e a v e c u n e a p pli c ati o n i n d ustri ell e. L e m ast er b at c h 

est r é ali s é a v e c u n e mi ni- e xtr u d e us e H a a k e Mi nil a b II ( T h er m o S ci e ntifi c, W alt h a m, M A, 

U S A) ( Fi g u r e 3. 3 ). L e mi cr o c o m p o u n d er f o n cti o n n e e n e xtr u si o n di s c o nti n u e p ar b at c h s d e 

5 g d e m él a n g e m atri c e: N C C. L a m ati èr e pr e mi èr e est c o n diti o n n é e à 6 0 ° C j us q u’ à c e q u e 

l e t a u x d’ h u mi dit é d es c o m p os a nt s p ass e e n d ess o us d e 1 %. D es t est s pr éli mi n air es m o ntr e nt 

q u’ u n e t e m p ér at ur e d e 1 8 0 ° C est s uffi s a nt e p o ur pl ei n e m e nt f usi o n n er l e P L A, t o ut e n 

li mit a nt l e c h a n g e m e nt d e c o ul e ur d e l’ e xtr u d ât. D e pl us, c es t est s m o ntr e nt q u’il est p ossi bl e 

d e pr o d uir e u n m ast er b at c h a v e c u n W N C C  = 2 0 % t o ut e n g ar d a nt u n e di s p ersi o n c orr e ct e. L e 

pr ot o c ol e utili s é c o nsi st e e n u n e vit ess e d e vi s d e 7 0 R P M à 1 8 0 ° C d ur a nt 1 mi n ut e. U n e 

f oi s o bt e n u, l’ e xtr u d ât est fi n al e m e nt gr a n ul é. 

 

 

Fi g u r e 3. 3  : Pr é p ar ati o n d u m a st er b at c h : a) mi ni- e xtr u d e us e H a a k e Mi nil a b II, b) s yst è m e 

i nt er n e d e d o u bl e vis, c) e xtr usi o n d u m a st er b at c h, d) m ast er b at c h r efr oi di 
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3. 4.   P r é p a r ati o n d es m él a n g es et mis e s e n œ u v r e d es m at é ri a u x 

 

3. 4. 1.  Pr é p ar ati o n d es m at éri a u x  

 

L a c o n c e pti o n d es m él a n g es p ol y m éri q u es à b a s e d e P L A, P H B V et d e C A, a ét é i ns pir é e 

d’ u n pl a n d e m él a n g e e n « si m pl e x-l atti c e » { 3, 3 } pr és e nt é e n Fi g u r e 3. 4 . S ur l es di x 

c o n diti o ns pr és e nt é es, tr oi s c orr es p o n d e nt a u x p ol y m èr es p ur s et s o nt pr és e nt es a u x c oi ns d u 

tri a n gl e d u pl a n d e m él a n g e. Si x c o n diti o ns c orr es p o n d e nt a u x m él a n g e s bi n air es et s o nt 

pr és e nt es s ur l es b or ds d u tri a n gl e d u pl a n d e m él a n g e. P o ur l a c o n c e pti o n d es m él a n g es 

P L A: C A p o ur i m pr essi o n 3 D, l a T a bl e 3. 2  pr és e nt e l e s m él a n g es f a bri q u és et c ar a ct éri s és 

d ur a nt c ett e p arti e.  

 

T a bl e 3. 2  : Pr o p orti o ns d es diff ér e nt s m él a n g es d e P L A: C A p o ur i m pr e ssi o n 3 D 

N o m W P L A  ( %) WC A  ( %) 

P L A 1 0 0 0 

C A- 1 0 9 0 1 0 

C A- 2 0 8 0 2 0 

C A- 3 0 7 0 3 0 

C A- 4 0 6 0 4 0 

C A- 1 0 0 0 1 0 0 

 

 

Fi g u r e 3. 4  : Pr oj e cti o n d es m él a n g es d e P L A, P H B V et C A c o nf e cti o n n és. L a t a bl e i n s ér é 

d a ns l a fi g ur e i n di q u e l es c o m p os a nt s e n pr o p orti o n 



Il e st d é ci d é d’ ét u di er l’i nfl u e n c e d u C A s ur l e P L A d e 1 0 à 4 0 %, c ar n o us m a n q u o ns d e 

r e c ul c o n c er n a nt l’i m pri m a bilit é d u C A. L a v al e ur m a xi m al e d e C A est fi x é e à 4 0 %, c ar l es 

r és ult ats r h é ol o gi q u es m o ntr e nt q u e l’ aj o ut d e C A d a n s l e P L A a u g m e nt e gr a n d e m e nt l a 

vis c osit é d es m él a n g es, ri s q u a nt d e gr a n d e m e nt g ê n er l’i m pri m a bilit é d es é pr o u v ett es 3 D. A 

c es m él a n g es s o nt aj o ut é s l e P L A et l e C A p ur p o ur c o m p ar ai s o n. 

 

P o ur fi nir, c o n c er n a nt l a c o n c e pti o n d es bi o c o m p osit es à r e nf orts d e c ell ul o s e p o ur 

i m pr essi o n 3 D, l a T a bl e 3. 3  pr és e nt e l es diff ér e nt s m at éri a u x pr o d uits d a n s c ett e p arti e.  

 

T a bl e 3. 3 : Pr o p orti o ns d es c o nstit u a nt s d es diff ér e nt s bi o c o m p osit es à b a s e d e c ell ul os e 

p o ur i m pr essi o n 3 D 

 P L A ( g)  M C C ( g) 
M a st er b at c h ( g) 
( WN C C  = 2 0 %)  

N C C fi n al ( g) 

P L A  1 0 0 0  0 0 0 

M C C- 5  9 5 0  5 0 0 0 

M C C- 1 0  9 0 0  1 0 0 0 0 

M C C- 1 5  8 5 0  1 5 0 0 0 

N C C- 1  9 5 0  0 5 0 1 0 

N C C- 3  8 5 0  0 1 5 0 3 0 

N C C- 5  7 5 0  0 2 5 0 5 0 

 

Il est a ussi d é ci d é d’ ét u di er d es bi o c o m p o sit e s a v e c u n W M C C  all a nt j us q u’ à 1 5 % et d e s 

bi o n a n o c o m p osit es a v e c u n W N C C  all a nt j us q u’ à 5 %. Utilis er u n WM C C  pl us h a ut ris q u e 

d’ a m e n er à d es pr o bl è m es d’i m pr essi o n et d’ o bstr u cti o n d e l a b u s e. C o n c er n a nt l e W N C C , 

utilis er d es t a u x s u p éri e urs ris q u e d e di mi n u er l a b o n n e dis p ersi o n d es fi br es p ar l a cr é ati o n 

d’ a gr é g ats, m al gr é l a sil a nis ati o n. Afi n d e r é alis er l e pl a n f a ct ori el, tr ois diff ér e nts t a u x d e 

c h ar g e s o nt c h oisis : 5- 1 0- 1 5 % p o ur l a M C C et 1- 3- 5 % p o ur l a N C C. À c es m él a n g e s s o nt 

aj o ut é s l e P L A p ur p o ur c o m p ar ais o n. 

 

3. 4. 2.  Pr o c é d é d’ e xtr usi o n  

 

P o ur l a c o n c e pti o n d es m él a n g e s p ol y m éri q u es à b as e d e P L A, P H B V et d e C A, ai nsi q u e 

c e u x d e m él a n g e s P L A: C A p o ur i m pr es si o n 3 D, l’ ét a p e d e mis e e n œ u vr e est r é alis é e a v e c 

u n e e xtr u d e us e m o n o vis S c a m e x 2 5- 2 0 D ( S c a m e x, Is q u es, F R A). L es m ati èr es utili s é e s o nt 
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t o ut e s s u bi u n ét u v a g e d ur a nt u n e n uit à 6 0 ° C p o ur e nl e v er l e ur h u mi dit é i nt er n e. D es t ests 

pr éli mi n air es c o u pl és à d es a n al ys es D S C s o nt i niti al e m e nt m e n és p o ur d ét er mi n er l e 

m eill e ur c o m pr o mi s d e t e m p ér at ur e afi n d e f o n dr e t o u s l es c o nstit u a nt s e n d é gr a d a nt 

t h er mi q u e m e nt l e m oi n s p ossi bl e l es p ol y m èr es. Il est ai nsi d ét er mi n é q u e l a t e m p ér at ur e d e 

fili èr e d e 1 9 0 ° C est l a li mit e b ass e p o ur f usi o n n er t ot al e m e nt l e P H B V. U n pr ofil d e 

t e m p ér at ur e d e 1 6 0- 1 7 5- 1 9 0 ° C d e l’ ali m e nt ati o n à l a fili èr e et u n e vit e ss e d e vis d e 3 0 R P M 

s o nt d o n c c h oi si. L es e xtr u d ât s pr o d uits p a ss e nt d a ns u n b ai n d e r efr oi diss e m e nt r e m pli d’ e a u 

afi n d e l es fi g er et p ass e nt d a ns u n gr a n ul at e ur à c o ut e a u x ( S c a m e x, Is q u es, F R A). U n e f ois 

gr a n ul é e, l a m ati èr e est r est o c k é e e n ét u v e d ur a nt u n e j o ur n é e p o ur e nl e v er l’ e a u aj o ut é e p ar 

l a s o us- ét a p e d e r efr oi dis s e m e nt. C o m m e l e P H B V n’ est p as utilis é d ur a nt l a p h as e d e 

f a bri c ati o n d e m él a n g es P L A: C A p o ur i m pr essi o n 3 D, d e n o u v e a u x t ests pr éli mi n air es s o nt 

m e n é s p o ur d ét er mi n er s’il est p ossi bl e d e di mi n u er l a t e m p ér at ur e d u pr o c é d é. U n pr ofil d e 

1 6 0- 1 7 0- 1 8 0 ° C est tr o u v é c o m m e ét a nt u n b o n c o m pr o mis p o ur l es p ol y m èr e s p urs et l e urs 

m él a n g e s. L es e xtr u d ât s s o nt e ns uit e r efr oi dis, gr a n ul é s et r est o c k és e n ét u v e d ur a nt u n e 

j o ur n é e p o ur e nl e v er l’ e a u aj o ut é e p ar l a s o us- ét a p e d e r efr oi diss e m e nt. 

 

L e p art e n air e C o ali a ( T h etf or d Mi n es, Q C, C A N) s’ est c h ar g é d’ e xtr u d er et d e gr a n ul er l e s 

m at éri a u x p o ur l a c o n c e pti o n d e bi o c o m p osit es à r e nf orts d e c ell ul os e p o ur i m pr essi o n 3 D. 

U n e e xtr u d e us e bi vis a ét é utili s é e p o ur c ett e ét a p e. L es diff ér e nt es z o n es d e l’ e xtr u d e u s e 

s o nt fi x é es à 1 9 0 ° C et u n e vit ess e d e r ot ati o n c o m pris e e ntr e 7 0 et 1 0 0 R P M est utilis é e. L a 

pr essi o n à l a fili èr e est m es ur é e e ntr e 2 2 et 2 4 b ars. U n e ét a p e d’ e xtr usi o n c o m pl é m e nt air e a 

d û êtr e r é alis é e a v e c l a mi ni- e xtr u d e us e H a a k e pr é c é d e m m e nt utilis é e p o ur l e m ast er b at c h 

afi n d e c o m pl ét er l es p ert es d ur a nt l’ ét a p e d e mi s e e n œ u vr e.  

 

3. 4. 3.  Pr o c é d é d e t h er m o c o m pr essi o n  

 

L e pr o c é d é d e t h er m o c o m pr essi o n est c h oisi d a ns l e pr oj et afi n d e r é p o n dr e a u x 

pr o bl é m ati q u es d u m at éri el p oss é d é p ar l es l a b or at oir es d’ a c c u eil. C e pr o c é d é p er m et 

d’ ét u di er à l a f oi s l es m at éri a u x pr o d uits et l’ eff et d e l’i m pr essi o n 3 D. L a f a bri c ati o n d es 

é c h a ntill o ns est r é alis é e s ur u n e t h er m o pr ess e S C A M E X 2 0 T 3 0 0 * 3 0 0 ( S c a m e x, Is q u es, 

F R A), ai nsi q u e s ur u n e L a b E c o n s eri e s ( F o ntji n e Pr ess es, R ott er d a m, N L D). C o m m e p o ur 



l’ e xtr usi o n, t o ut es l es m ati èr es s o nt ét u v é es à 6 0 ° C afi n d e r etir er l e m a xi m u m d’ h u mi dit é. 

L es pr ot o c ol es utili s és s o nt r é s u m é s e n T a bl e 3. 4 . D es t est s pr éli mi n air es d é m o ntr e nt q u’ u n 

pr ot o c ol e d e t h er m o c o m pr essi o n d ur a nt 3 mi n ut es s uffit p o ur pl ei n e m e nt f usi o n n er l es 

gr a n ul é s e n u n e pl a q u e h o m o g è n e. L e s m at éri a u x t h er m o c o m pr ess és a v e c l a S C A M E X 2 0 T 

s o nt e ns uit e dir e ct e m e nt d é c o u p é s a v e c u n e d é c o u p e us e l as er M L- W 1 2 9 0 1 5 0 W ( M Ll as er, 

P o nt- à- M o uss o n, F R A) afi n d’ o bt e nir l es f or m es d ésir é es p o ur l es t est s. C o m m e l a L a b E c o n 

s eri es p os s è d e t o u s l e s m o ul es n é c ess air es, a u c u n e ét a p e d e d é c o u p a g e l a s er n’ est n é c ess air e 

l ors d e s o n utili s ati o n. 

 

T a bl e 3. 4  : P ar a m ètr es utilis és p o ur l a t h er m o c o m pr e ssi o n d es m at éri a u x 

  C h a pit r e 3  C h a pit r e 4  C h a pit r e 5 

M a c hi n e S C A M E X 2 0 T  S C A M E X 2 0 T  L a b E c o n s eri e s 

T m a x ( ° C) 1 9 0 1 8 0 1 8 0 

T ( mi n) 3 3 3 

E p ais s e ur 0, 5 m m 2 m m 2 m m 

F or c e/ pr essi o n m a x  3 b ars 3 b ar s 1 0 0 k N 

 

3. 4. 4.  Pr o c é d é d’i m pr essi o n 3 D 

 

L’i m pr e ssi o n 3 D est u n pr o c é d é i n n o v a nt n é c essit a nt n é a n m oi n s u n e ét a p e i nt er m é di air e p o ur 

tr a n sf or m er l es gr a n ul és e n c â bl es c o nti n u s ( n o m m és a ussi fil a m e nts) q u e l’i m pri m a nt e 3 D 

c o n v ertit e n pi è c es 3 D s oli d es. 

 

3. 4. 4. a.  O bt e nti o n d es fil a m e nts p o ur i m pr essi o n 3 D 

 

L e pr o c é d é d e f a bri c ati o n p ar fil a m e nts f o n d us ( F F F) n é c essit e u n a p p ort d e m ati èr e pr e mi èr e 

p o ur l’i m pr essi o n. C ett e ali m e nt ati o n s e f ait gr â c e à u n e b o bi n e d e p ol y m èr e s o us f or m e d e 

fil a m e nts. P o ur c o n v ertir l es gr a n ul és e n fil a m e nts d a ns l e pr oj et, d e u x e xtr u d e us es 3 D E V O 

fil a m e nt m a k er ( 3 D E V O, Utr e c ht, N L D) so nt utilis é es. C es e xtr u d e u s es s e sit u e nt a u s ei n d e 

L’I nstit ut d e T h er mi q u e, M é c a ni q u e, M at éri a u x  (I T h e M M, C h arl e vill e- M é zi èr es, F R A), 

ai nsi q u’ a u s ei n d e l’ U Q A T. L es pr ofils d e t e m p ér at ur e a p pli q u és s o nt d o n n é s e n T a bl e 3. 5 . 

C o n c er n a nt l es m él a n g es P L A: C A, d e s t e sts pr éli mi n air es o nt m o ntr é q u’il est i m p o ssi bl e 

d’ o bt e nir d es di a m ètr es d e fil a m e nts d e 1, 7 5 m m c o n st a nts. C ett e i n c a p a cit é vi e nt à l a f ois 
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d e l’ h ét ér o g é n éit é d u m él a n g e, d e l a pl us gr a n d e vi s c osit é d u C A, et d e l a pr és e n c e d u 

pl astifi a nt. L a bi e n m eill e ur e st a bilit é d e s fil a m e nts d e 2, 8 5 m m vi e n dr ait d e l a m eill e ur e 

h o m o g é n éit é gl o b al e. P o ur l a f a bri c ati o n d es bi o c o m p osit e s, a u c u n e pr és e n c e d’ étir e m e nt 

n’ est o bs er v é e, d o n c d es b o bi n es d e 1, 7 5 m m o nt p u êtr e pr o d uit es a v e c s u c c ès. 

 

T a bl e 3. 5 : P ar a m ètr es utilis é s p o ur l’ e xtr usi o n d e s fil a m e nt s 

 C h a pit r e 5 C h a pit r e 6 

Pr ofil d e t e m p er at ur e ( T 1 - T2 - T3 - T4 ) ( ° C) 1 7 0- 1 8 0- 1 8 0- 1 7 0 ° C 1 7 0- 1 8 5- 1 8 5- 1 8 0 ° C  

M a ss e pr o d uit e ( g) ~ 8 0 0 ~ 6 0 0 

Di a m ètr e d u fil a m e nt d e b o bi n e ( m m)  2, 8 5 1, 7 5 

Vit ess e vi s ( R P M) 5 3, 5 

Vit ess e r efr oi di ss e m e nt ( %) 1 0 0 4 0 

 

3. 4. 4. b.  I m pr essi o n 3 D 

 

C o n c er n a nt l’i m pr essi o n 3 D e n ell e- m ê m e, t o ut es l es i m pr essi o ns s o nt r é ali s é es s ur u n e 

SI G M A X R 1 9 ( B C N 3 D, G a v à, E S P) ( Fi g u r e 3. 5 a)) p o ur l a c o n c e pti o n d e m él a n g es 

P L A: C A. L e s bi o c o m p osit e s a v e c d es r e nf ort s d e c ell ul os e s o nt q u a nt à e u x r é alis é s a v e c u n e 

C R- 1 0 M a x ( Cr e alit y, S h e n z h e n, C H N) ( Fi g u r e 3. 5 c)).  

 

 

Fi g u r e 3. 5  : a) I m pri m a nt e 3 D SI G M A X R 1 9, b) é pr o u v ett es di él e ctri q u e d e P L A et 

P L A: C A à 4 0 % d e C A, c) I m pri m a nt e 3 D C R- 1 0 M a x, d) é pr o u v ett es di él e ctri q u es d e 

P L A et bi o c o m p osit es P L A: M C C à 5, 1 0 et 1 5 % d e M C C ( M 5, M 1 0, M 1 5) 



L a T a bl e 3. 6  r é s u m e l es p ar a m ètr e s utili s és d ur a nt l’i m pr essi o n. C e s p ar a m ètr es s o nt c h oi si s, 

c ar ils pr és e nt e nt l e m eill e ur c o m pr o mis p o ur t o ut es l es diff ér e nt es c o n diti o ns.  

 

T a bl e 3. 6 : P ar a m ètr es utilis és p o ur l’ ét a p e d’i m pr essi o n 3 D 

 C h a pit r e 5  C h a pit r e 6  

I m pri m a nt e 3 D SI G M A X R 1 9 C R- 1 0 M a x 

T é m p er at ur e b u s e ( ° C) 2 0 5- 2 1 5- 2 2 5  1 9 0- 2 0 0- 2 1 0 

Di a m ètr e b u s e ( m m) 0, 6- 0, 8 0, 8 

Vit e ss e b us e ( m m· s – 1 ) 3 0 4 0 

T é m p er at ur e s u p p ort ( ° C) 6 0 6 0 

É p aiss e ur é c h a ntill o ns ( m m) 2- 4 3, 2- 4 

É p aiss e ur c o u c h es ( m m)  0, 1- 0, 1 5- 0, 2- 0, 3 0, 4 

T a u x r e m pliss a g e ( %) 4 0- 6 0- 8 0- 1 0 0 5 0- 7 5- 1 0 0 

F or m e r e m pliss a g e 
C o n c e ntri q u e ( B D S) 

± 4 5 ° ( D M A) 
± 4 5 ° 

 

L e P L A p ur n’ a p os é a u c u n pr o bl è m e d’i m pr e ssi o n, m ais c o m m e att e n d u, p o ur l e s m él a n g es 

et l e s bi o c o m p osit e s, l a p ul v éris ati o n d e l a q u e s ur l e s u p p ort ét ait n é c ess air e p o ur a m éli or er 

l’ a d h ér e n c e et é vit er l e s p h é n o m è n es d e d é c oll e m e nt d ur a nt l’i m pr essi o n. D e pl u s, l e s 

b o bi n es s o nt ét u v é es j ust e a v a nt utilis ati o n p o ur e nl e v er l es tr a c es d’ h u mi dit é p o u v a nt alt ér er 

l a q u alit é d’i m pr essi o n.  

 

L a T a bl e 3. 7  pr és e nt e l e s c o n diti o ns à cr é er p o ur r é alis er u n pl a n d e T a g u c hi L 9 ( 3 ^ 3) p o ur 

l e p o ur l e C h a pit r e 4 . 

 

T a bl e 3. 7 : C o nfi g ur ati o n d u pl a n T a g u c hi pr o p os é 

C o n diti o n 
F a ct e ur a 
W C A  ( %) 

F a ct e ur b 
T a u x r e m pliss a g e ( %) 

F a ct e ur c 
É p aiss e ur d e c o u c h e ( m m)  

1  2 0 4 0 0, 1 

2  2 0 6 0 0, 2 

3  2 0 8 0 0, 3 

4  3 0 4 0 0, 2 

5  3 0 6 0 0, 3 

6  3 0 8 0 0, 1 

7  4 0 4 0 0, 3 

8  4 0 6 0 0, 1 

9  4 0 8 0 0, 2 
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L e pr e mi er f a ct e ur fi x é est l e t a u x e n C A. L e c h a pitr e pr é c é d e nt a m o ntr é q u e l e C A i nfl u e n c e 

n é g ati v e m e nt l e s pr o pri ét és d’i s ol ati o n él e ctri q u e d u P L A, m ais t o ut e n l ui c o n s er v a nt u n e 

c a p a cit é d’is ol ati o n él e ctri q u e c o n v e n a bl e. I nt é gr er l e t a u x d e C A d a ns l e pl a n d e T a g u c hi 

p er m et d e c o m pr e n dr e c o m m e nt c ett e v ari ati o n s e c o m p ort e pl u s pr é cis é m e nt. L es c o n diti o ns 

c h oisi es s o nt C A- 2 0, C A- 3 0 et C A- 4 0, c orr es p o n d a nt a u x c o n diti o ns c o nt e n a nt 2 0, 3 0 et 

4 0 % e n m ass e d e C A. L e d e u xi è m e f a ct e ur fi x é est l e t a u x d e r e m pliss a g e. L a litt ér at ur e 

m o ntr e q u’il e st e n vis a g e a bl e d e m o difi er l e s pr o pri ét és di él e ctri q u es d’ é pr o u v ett es 

i m pri m é es e n 3 D. Il s er ait ai nsi p ossi bl e d e mi ni mis er l a l é g èr e d é gr a d ati o n d es pr o pri ét é s 

di él e ctri q u es a p p ort é e s p ar l e C A gr â c e à u n pl u s f ai bl e t a u x d e r e m pli ss a g e. M ais u n t el 

m at éri a u v a a ussi pr é s e nt er d e s pr o pri ét é s m é c a ni q u e s a m oi n dri es. I nt é gr er c e f a ct e ur p er m et 

d e mi e u x c o m pr e n dr e c e s v ari ati o ns. L es v al e urs c h oisi es l e f a ct e ur « t a u x d e r e m pli ss a g e » 

s o nt d e 4 0 %, 6 0 % et 8 0 %. L e d er ni er f a ct e ur fi x é est l’ é p aiss e ur d e c o u c h es. L a litt ér at ur e 

t e n d à dir e q u’ u n e gr a n d e é p aiss e ur d e c o u c h e a u g m e nt e l a p or o sit é et d o n c a u g m e nt e l e 

p o u v oir is ol a nt d es é pr o u v ett es. Ai nsi, l e s v al e ur s c h oi si es p o ur l e f a ct e ur « é p ai ss e ur d e 

c o u c h e » f ut d e 0, 1, 0, 2 et 0, 3 m m.  

 

A v e c l es c o n n aiss a n c e s a c q uis es d ur a nt l a f a bri c ati o n et l a c ar a ct éris ati o n d es m él a n g es 

P L A: C A, l e pl a n f a ct ori el pr és e nt é e n T a bl e 3. 8  est pr o p o s é p o ur p o ur l e C h a pit r e 5 . L e 

t a u x d e c h ar g e et l e t a u x d e r e m pliss a g e s o nt c h oisi s e n pr e mi er et s e c o n d f a ct e urs. Afi n 

d’ é vit er d es p h é n o m è n e s d’ aff aiss e m e nt d us à u n e tr o p gr a n d e fl ui dit é d u P L A ( d e gr a d e 

i nj e cti o n) p ar m a n q u e d e m ati èr es, l e t a u x d e r e m plis s a g e mi ni m al est fi x é à 5 0 %. L e 

tr oisi è m e f a ct e ur c h oisi est l a t e m p ér at ur e d’i m pr essi o n, afi n d’ ét u di er c o m m e nt l a 

t e m p ér at ur e aff e ct e l’i m pri m a bilit é d es bi o c o m p osit es. L es e xtr é m u ms o nt ét é fi x és e n 

f o n cti o n d e t e sts pr éli mi n air es. L e ni v e a u – 1 c orr es p o n d à l a t e m p ér at ur e mi ni m al e à l a q u ell e 

l es bi o c o m p osit es l e s pl us vis q u e u x, à s a v oir l e s pl u s c h ar g és e n c ell ul o s e ( M 1 5 et N 5), 

p e u v e nt êtr e i m pri m é s c orr e ct e m e nt, t a n dis q u e l e ni v e a u + 1 c orr es p o n d à l a t e m p ér at ur e 

m a xi m al e à l a q u ell e l e P L A p e ut êtr e i m pri m é c orr e ct e m e nt. C es t e m p ér at ur e s s o nt tr o u v é es 

à r es p e cti v e m e nt 1 9 0 ° C et 2 1 0 ° C. 

 

 

 



T a bl e 3. 8 : C o nfi g ur ati o n d u pl a n f a ct ori el utilis é 

C o n diti o n 
F a ct e ur a 
W M C C  ( %) 

F a ct e ur b 
T a u x r e m pliss a g e ( %)  

F a ct e ur c 
T i m pr es si o n ( ° C) 

M 1  5 5 0 1 9 0 

M 2  5 7 5 2 1 0 

M 3  5 1 0 0 2 0 0 

M 4  1 0 5 0 2 1 0 

M 5  1 0 7 5 2 0 0 

M 6  1 0 1 0 0 1 9 0 

M 7  1 5 5 0 2 0 0 

M 8  1 5 7 5 1 9 0 

M 9  1 5 1 0 0 2 1 0 

N 1  1 5 0 1 9 0 

N 2  1 7 5 2 1 0 

N 3  1 1 0 0 2 0 0 

N 4  3 5 0 2 1 0 

N 5  3 7 5 2 0 0 

N 6  3 1 0 0 1 9 0 

N 7  5 5 0 2 0 0 

N 8  5 7 5 1 9 0 

N 9  5 1 0 0 2 1 0 

 

3. 5.  C a r a ct é ris ati o n s d es m at é ri a u x 

 

L es a n al ys e s di él e ctri q u es d es m at éri a u x pr é p ar és d ur a nt c e pr oj et o nt ét é l es a n al ys e s 

m aj e ur es. C e p e n d a nt, p o ur p arf ait e m e nt c o n n aîtr e l es m at éri a u x pr o d uits, d’ a utr es a n al ys es 

s o nt a ussi pr o p o s é es, cl as s é es e n f o n cti o n d e l e ur n at ur e.  

 

Afi n d’ ét u di er l es pr o pri ét é s p h ysi c o c hi mi q u es d e s m at éri a u x, q u atr e a n al y s es s o nt m e n é es. 

P o ur c o n n aîtr e l es pr o pri ét és m or p h ol o gi q u es d es m at éri a u x, d es a n al ys e s M E B s o nt 

r é ali s é es. L es m es ur es A T G et D S C p er m ett e nt p ar aill e urs d e c o n n aîtr e l es pr o pri ét és 

m or p h ol o gi q u e s et t h er mi q u es d es é c h a ntill o ns. E nfi n, u n F TI R est utilis é p o ur c o n n aîtr e l a 

c hi mi e d e s urf a c e d e s m at éri a u x. 

 

D e u x a utr es a n al ys es d y n a mi q u es s o nt a ussi r é alis é e s, e n p ar all èl e d es a n al ys es di él e ctri q u es, 

p o ur c o n n aîtr e l es pr o pri ét és vis c o él asti q u es d e s m at éri a u x pr é p ar és. D es a n al ys es 

m é c a ni q u e s d y n a mi q u es ( D M A) p er m ett e nt d e c o n n aîtr e l es pr o pri ét é s vis c o él asti q u es à 
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l’ ét at él asti q u e, t a n dis q u e d es a n al y s es r h é ol o gi q u es p er m ett e nt d e c o n n aîtr e l e s pr o pri ét é s 

vis c o él a sti q u es à l’ ét at vis q u e u x 

 

D es a n al y s es m é c a ni q u es s o nt a ussi r é alis é es s ur l e s bi o c o m p osit e s p o ur i m pr essi o n 3 D : d es 

t ests d e m é c a ni q u e st ati q u e e n tr a cti o n ( n or m e A S T M D 6 3 8 T y p e 1), e n fl e xi o n ( A S T M 

D 7 9 0) et d es t ests d’i m p a ct s ui v a nt l a n or m e A S T M D 2 5 6. L a T a bl e 3. 9  r és u m e l es 

c ar a ct éris ati o ns m e n é es s ur l es diff ér e nts m at éri a u x pr é p ar és  

 

T a bl e 3. 9  : T y p e s d e c ar a ct éris ati o n s r é alis é es s ur l es m at éri a u x 

  C h a pit r e 4  C h a pit r e 5  C h a pit r e 6  

T est s 
p h y si c o 

c hi mi q u es 

F TI R ✔✔  ✔✔  ✔✔  

D S C ✔✔  ✔✔  ✔✔  

A T G ✔✔  ✔✔  ✔✔  

M E B ✔✔  ✔✔  ✔✔  

T est s 
d y n a mi q u es 

B D S b a ss e fr é q u e n c e ✔✔  ✔✔  ✔✔  

B D S h a ut e fr é q u e n c e ✔✔  ✘✘  ✔✔  

D M A ✔✔  ✔✔  ✔✔  

R h é ol o gi e ✔✔  ✔✔  ✔✔  

T est s 
m é c a ni q u e s 

Tr a cti o n ✘✘  ✘✘  ✔✔  

Fl e xi o n ✘✘  ✘✘  ✔✔  

I m p a ct ✘✘  ✘✘  ✔✔  

 

3. 5. 1.  C ar a ct éris ati o ns p h y si c o c hi mi q u es 

 

3. 5. 1. a.  A n al ys e i nfr a r o u g e à tr a nsf or m é e d e F o uri e r ( F TI R) 

 

L’ a n al y s e i nfr ar o u g e à tr a nsf or m é e d e F o uri er ( F TI R) r e p o s e s ur l’ a bs or pti o n d’ o n d e s 

él e ctr o m a g n éti q u es p ar u n e m ol é c ul e d a ns l a g a m m e d es i nfr ar o u g es. L es li ais o ns c hi mi q u es 

c o nstit u a nt l a m ati èr e v o nt a bs or b er u n e p arti e d e l’ o n d e i nfr ar o u g e é mi s e p ar l a m a c hi n e, 

c ett e d er ni èr e r e ç oit l e si g n al alt ér é p ar l a m ati èr e et u n e c o ur b e d’ a bs or pti o n p e ut ai nsi êtr e 

tr a c é e a v e c c e si g n al. C o m m e c h a q u e li ais o n c o v al e nt e a bs or b e à u n e fr é q u e n c e pr é cis e, il 

est p ossi bl e d’ ass o ci er à c h a q u e pi c d’ a bs or pti o n u n gr o u p e c hi mi q u e d es m ol é c ul e s 

c o nstit u a nt l a m ati èr e. L a T a bl e 3. 1 0 pr és e nt e q u el q u e s gr o u p e s c hi mi q u es t y pi q u es 

r e n c o ntr és d a ns l a c hi mi e d es p ol y m èr es et l e ur pr o pr e fr é q u e n c e d’ a bs or pti o n. Il e xist e tr ois 



g a m m es d e fr é q u e n c e utilis é es d a ns l a s p e ctr o m étri e i nfr ar o u g e : l’i nfr ar o u g e pr o c h e 

(l o n g u e ur d’ o n d e e ntr e 7 7 0 n m- 2, 5 µ m), m o y e n ( 2, 5 µ m- 2 0 µ m) et l oi nt ai n (l o n g u e ur d’ o n d e 

e ntr e 1 5 µ m- 1 m m). T o ut es l es a n al y s es r é alis é es d ur a nt l e pr oj et s o nt o bt e n u es d a ns l a 

g a m m e d es i nfr ar o u g e s m o y e ns, a v e c u n s p e ctr o m ètr e Ni c ol et i S 1 0 I R- T F ( T h er m o Fis h er 

S ci e ntifi c, W alt h a m, M A, U S A), ai nsi q u’ u n I R Tr a c er- 1 0 0 ( S hi m a d z u, K y ot o, J A P). T o u s 

l es é c h a ntill o ns s o nt a n al ys és gr â c e à u n a c c ess oir e d e r éfl e ct a n c e t ot al e att é n u é e ( A T R), 

d a ns l a g a m m e d e fr é q u e n c es all a nt d e 5 0 0 c m – 1  à 4 0 0 0 c m– 1 . U n e ét a p e d e s é c h a g e d es 

é c h a ntill o ns e st n é c ess air e p o ur n e p as s ur esti m er l es o bs er v ati o ns d e l a li ais o n O – H pr és e nt e 

à 3 4 0 0 c m – 1  ai nsi q u’ à 1 6 4 0 c m– 1 . P o ur c el a, l es é c h a ntill o ns s o nt pl a c és e n ét u v e à e n vir o n 

6 0 ° C. 

 

T a bl e 3. 1 0  : N o m br e d’ o n d e d’ a bs or pti o n d u s p e ctr e él e ctr o m a g n éti q u e d e q u el q u es 

gr o u p es c hi mi q u es ( d éri v é d e ( “ 1 8 L e ct ur e S u p pl e m e nt: I nfr ar e d S p e ctr os c o p y, ”, 

C o m p o u n d I nt er est, 2 0 1 5)) 

N o m br es d’ o n d e  
d’ a bs or pti o n ( c m – 1 ) 

L o n g u e urs 
d’ o n d e 
( µ m) 

Gr o u p e s  Li ais o n s  
T y p e s d e  
vi br ati o n s  

I nf or m ati o n s 
s u p pl é m e nt air e s  

 

3 7 0 0- 3 2 0 0  2, 7 0- 3, 1 3  Al c o ol  O – H Str et c hi n g  
I nt e n s e et l ar g e 

pi c  
 

3 5 0 0- 3 3 0 0  2, 8 6- 3, 0 3  A mi n e/ a mi d e  N – H Str et c hi n g  l ar g e pi c  

3 1 0 0- 3 0 0 0  3, 2 3- 3, 3 3  Ar yl e/ vi n yl e  C – H Str et c hi n g  -  

3 1 0 0- 2 8 5 0  3, 2 3- 3, 5 1  Al c a n e  C – H Str et c hi n g  -  

3 0 0 0- 2 5 0 0  3, 3 3- 4, 0 0 A ci d e c ar b o x yli q u e  O – H Str et c hi n g  L ar g e pi c  

2 9 0 0- 2 7 0 0  3, 4 5- 3, 7 0  Al d é h y d e  C – H Str et c hi n g  2 pi cs  

1 7 5 0- 1 7 3 5  5, 7 1- 5, 7 6  E st er/ c ét o n e  C = O Str et c hi n g  I nt e n s e pi c  

1 7 4 0- 1 7 2 0  5, 7 5- 5, 8 1  Al d é h y d e  C = O Str et c hi n g  I nt e n s e pi c  

1 7 2 5- 1 7 0 0  5, 8 0- 5, 8 8 A ci d e c ar b o x yli q u e  C = O Str et c hi n g  I nt e n s e pi c  

1 6 9 0- 1 6 5 0  5, 9 2- 6, 0 6  A mi d e  C = O Str et c hi n g  I nt e n s e pi c  

1 6 5 0- 1 5 6 0  6, 0 6- 6, 4 1  Al c è n e  C = C Str et c hi n g  -  

1 4 5 0- 1 3 7 5  6, 9 0- 7, 2 7  M ét h yl e  – C H  B e n di n g  -  

1 3 8 5- 1 3 8 0  7, 2 2- 7, 2 5  Al c a n e  – C H  B e n di n g  -  

1 3 0 0- 1 0 0 0  8, 2 6- 6, 6 2 
Est er/ al c o ol/ a ci d e 

c ar b o x yli q u e  
C – O Str et c hi n g  I nt e n s e pi c 
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3. 5. 1. b.  C al o ri m étri e diff é r e nti ell e à b al a y a g e ( D S C) 

 

L a D S C f ait p arti e d es a n al ys es p h ysi c o c hi mi q u e s p h ar e s d a ns l e d o m ai n e d es m at éri a u x. 

Ell e p er m et d e m e s ur er d es é c h a n g es d e c h al e ur e ntr e l’ é c h a ntill o n à t est er et l a c ell ul e d e 

m es ur e. C’ est u n e m ét h o d e a d a pt é e p o ur d ét er mi n er l es tr a nsiti o ns d e p h a s e d a ns u n 

m at éri a u. L es tr a nsiti o ns d e p h a s e m es ur é es p ar D S C s o nt d e d e u x n at ur es : e x ot h er mi q u es 

o u e n d ot h er mi q u es. L e s p h é n o m è n es e x ot h er mi q u es é m ett e nt d e l a c h al e ur ( c o m m e l a 

crist allis ati o n), al ors q u e l es p h é n o m è n es e n d ot h er mi q u es ( c o m m e l a f usi o n), a bs or b e nt d e 

l a c h al e ur d a ns l a c ell ul e d e m e s ur e. L e p h é n o m è n e d e tr a nsiti o n vitr e us e s’ o b s er v e q u a nt à 

ell e c o m m e u n s a ut d a ns l a c o ur b e fl u x d e c h al e ur e n f o n cti o n d e l a t e m p ér at ur e. C ett e 

m ét h o d e d e m e s ur e est a ussi a d a pt é e p o ur d ét er mi n er l e d e gr é d e crist alli nit é d’ u n p ol y m èr e 

s e mi- crist alli n. D a ns l e c as d’ u n m at éri a u s e mi- crist alli n p ur, l a d ét er mi n ati o n d u d e gr é d e 

crist alli nit é ( X cr) p e ut êtr e c al c ul é e a v e c l’É q u ati o n 8 ( M of o k e n g a n d L u yt, 2 0 1 5 a): 

 

𝜀 =  * 1 0 0               É q u ati o n 8 

 

o ù d H  est l a v ari ati o n d’ e nt h al pi e d e crist allis ati o n m es ur é e et d H 0  est l a v ari ati o n d’ e nt h al pi e 

d e f usi o n à 1 0 0 % crist alli n t h é ori q u e d u p ol y m èr e, t o us d e u x e x pri m és e n J· g – 1 . D a ns l e c as 

d’ u n m at éri a u m ulti c o m p o s a nt c o m m e u n c o m p osit e o u u n m él a n g e p ol y m éri q u e a v e c u n 

p ol y m èr e a m or p h e, l a d ét er mi n ati o n d u d e gr é d e crist alli nit é ( X cr) d u c o m p o s a nt s e mi-

crist alli n p e ut êtr e c al c ul é e e n aj ust a nt l’ É q u ati o n 8 e n  É q u ati o n 9 ( Cr ét ois et al., 2 0 1 3; El 

Assi mi et al., 2 0 2 1): 

 

𝜀 =
∗ ( )

 * 1 0 0            É q u ati o n 9 

 

o ù W cr  est l e p o ur c e nt a g e e n m ass e d u p ol y m èr e crist allis a nt. P o ur r é ali s er u n e m es ur e, l a 

m ati èr e est pl a c é e d a ns u n cr e us et e n al u mi ni u m r ef er m a bl e, p uis est c h ar g é e d a ns l a c ell ul e 

d e m es ur e. U n s e c o n d cr e us et vi d e est pl a c é a ussi d a ns l’ e n c ei nt e p o ur c o m p ar ais o n. 

Us u ell e m e nt u n g a z i n ert e ( ar g o n o u a z ot e) est i nj e ct é d a ns l a c ell ul e d e m es ur e p o ur é vit er 

l es p h é n o m è n es d’ o x y d ati o n à h a ut e t e m p ér at ur e, ai nsi q u e l a f or m ati o n d e gl a c e d’ e a u d a ns 



l a c ell ul e à b as s e t e m p ér at ur e, p o u v a nt alt ér er l a m es ur e. L es diff ér e n c es d e fl u x s o nt 

h a bit u ell e m e nt tr a c é es s o us l a f or m e d e gr a p hi q u es r e pr és e nt a nt l e fl u x d e c h al e ur e n f o n cti o n 

d e l a t e m p ér at ur e.  

 

D ur a nt l e pr oj et, l es m es ur es D S C s o nt r é alis é es s ur u n e D S C Q 2 0 ( T A I nstr u m e nt s, N e w 

C astl e, D E, U S A), ai nsi q u e s ur u n e D S C 2 1 4 P ol y m a ( N et zs c h, S el b, D E U). L es m es ur es 

s o nt eff e ct u é es a v e c 1 5 m g d e m at éri a u, i ns ér é s d a ns d es cr e u s et s e n al u mi ni u m, p ui s 

r ef er m és. L es vit ess es d es r a m p es s o nt fi x é es à 1 0 ° C· mi n – 1 , c h oi si es c o m m e c o m pr o mi s 

e ntr e r a pi dit é et pr é ci si o n d es r é s ult ats. D e pl us, u n fl u x d e g a z i n ert e d e 2 0 ml· mi n – 1  est 

utilis é afi n d’ é vit er l es p h é n o m è n es p ar asit es. T o us l es pr ot o c ol es utili s és s o nt d éri v és d u 

pr o gr a m m e pr o p o s é d ur a nt l a c ar a ct éri s ati o n d es m él a n g es p ol y m éri q u e s à b as e d e P L A, 

P H B V et d e C A ( Fi g u r e 3. 6 a)). C e d er ni er c o nsi st e e n u n e pr e mi èr e r a m p e d e c h a uff e e ntr e 

2 0 et 2 0 0 ° C, afi n d’ eff a c er l’ hi st oir e t h er mi q u e d e l a m ati èr e.  

 

 

Fi g u r e 3. 6  : Pr o gr a m m es D S C utili s é p o ur : a) l es m él a n g es P L A, P H B V et C A, b) l es 

m él a n g es P L A: C A, c) l es bi o c o m p osit es à b as e d e c ell ul os e 

 

C ett e ét a p e est i m p ort a nt e, c ar ell e p er m et d e c o m p ar er l es é c h a ntill o ns e ntr e e u x, c ar il s 

a ur o nt s u bi e x a ct e m e nt l e m ê m e tr ait e m e nt t h er mi q u e. L a t e m p ér at ur e d e 2 0 0 ° C est fi x é e e n 
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f o n cti o n d e l a t e m p ér at ur e d e f usi o n d u P H B V. A pr ès u n e is ot h er m e d e d e u x mi n ut es afi n d e 

f o n dr e l a t ot alit é d es crist a u x, u n e r a m p e d e r efr oi diss e m e nt d e 2 0 0 à – 3 0 ° C est a p pli q u é e. 

U n e d er ni èr e r a m p e d e c h a uff e d e – 3 0 à 2 0 0 ° C est a ussi utilis é e. L a t e m p ér at ur e d e – 3 0 ° C 

est utilis é e afi n d’ o bt e nir l a t e m p ér at ur e d e tr a nsiti o n vitr e us e d u P H B V.  

 

P o ur l a c o n c e pti o n et c ar a ct éris ati o n d e m él a n g es P L A: C A p o ur i m pr essi o n 3 D, u n 

aj ust e m e nt d u pr ot o c ol e pr é c é d e nt est pr o p o s é ( Fi g u r e 3. 6 b)). E n eff et, l a t e m p ér at ur e 

m a xi m al e d e 2 0 0 ° C est di mi n u é e à 1 8 0 ° C p o ur d e u x r ais o ns. L e P H B V, p ol y m èr e à h a ut e 

t e m p ér at ur e d e f usi o n, e st éli mi n é d e c ett e p h as e. D e pl u s, l es pr e mi ers r és ult ats A T G o nt 

d é m o ntr é q u e l e C A p oss è d e u n e d é gr a d ati o n n ot a bl e v ers l es 2 0 0 ° C. P o ur fi nir, l e pr ot o c ol e 

p o ur l a c ar a ct éris ati o n d es bi o c o m p osit es est c o n d e ns é e n u n e s e ul e c h a uff e et 

r efr oi diss e m e nt p o ur d es r ais o ns d e t e m ps (Fi g u r e 3. 6 c)). D e pl us, l a t e m p ér at ur e mi ni m al e 

d u pr ot o c ol e p a ss e d e – 3 0 à 2 0 ° C, c ar l e P L A n e c o nti e nt p as d e pl astifi a nts et n e n é c essit e 

d o n c p as u n e t e m p ér at ur e a ussi b ass e. 

 

3. 5. 1. c.  A n al ys e t h er m o g r a vi m étri q u e ( A T G) 

 

L’ A T G f ait p arti e d e s a n al ys e s p h ysi c o c hi mi q u es p h ar es d a ns l e d o m ai n e d es m at éri a u x. Ell e 

p er m et d’ o bs er v er l a st a bilit é t h er mi q u e d’ u n é c h a ntill o n p ar u n e v ari ati o n d e m ass e e n 

f o n cti o n d e l a t e m p ér at ur e. C’ est é g al e m e nt u n e m ét h o d e a d a pt é e p o ur o bs er v er c ert ai n es 

tr a nsiti o ns o u r é a cti o n s d a ns u n m at éri a u c ar a ct éris é p ar u n e v ari ati o n d e m ass e d e 

l’ é c h a ntill o n. U n e v ari ati o n d e m ass e n é g ati v e s er ait ass o ci a bl e à u n e d és or pti o n o u u n e 

d é gr a d ati o n t h er mi q u e. U n e v ari ati o n d e m a ss e p ositi v e s er ait q u a nt à ell e ass o ci a bl e à d es 

p h é n o m è n es d’ a ds or pti o n. P o ur l e d o m ai n e d es p ol y m èr es, l es a n al y s es s o nt g é n ér al e m e nt 

f ait es s o us g a z i n ert e p o ur é vit er l es p h é n o m è n es d e c o m b usti o n. D a ns l e c a s d’ é c h a ntill o ns 

m ulti c o m p os a nts, il e xi st er a d o n c pl usi e urs p h é n o m è n es d e d é gr a d ati o n, c h a c u n ass o ci a bl e 

à l a d é gr a d ati o n d’ u n c o m p os a nt.  

 

C o n c er n a nt l e pr oj et, l es a n al ys e s A T G s o nt m e n é es a v e c u n e T g 2 0 9 F 1 ( N et zs c h, S el b, 

D E U), ai nsi q u’ u n e Q 5 0 T G A ( T A I nstr u m e nt s, N e w C astl e, D E, U S A). L e s a n al ys es s o nt 

r é alis é es e n m o d e d y n a mi q u e, a v e c u n e r a m p e d e t e m p ér at ur e d e 2 0 j us q u’ à 8 0 0 ° C et s o us 



g a z i n ert e ( ar g o n o u a z ot e). U n e vit ess e d e b al a y a g e d e 1 0 ° C· mi n – 1  est utilis é e, e n a c c or d 

a v e c l a litt ér at ur e. P o ur c h a q u e é c h a ntill o n, e n vir o n 2 0 m g d e m at éri a u x s o nt pr él e v és p o ur 

c ar a ct éris ati o n.  

 

3. 5. 1. d.  Mi cr os c o pi e él e ctr o ni q u e à b al a y a g e ( M E B) 

 

L a mi cr os c o pi e él e ctr o ni q u e à b al a y a g e ( M E B) e st u n e t e c h ni q u e d e vis u alis ati o n 

d’ é c h a ntill o ns à l’ é c h ell e mi cr o m étri q u e. Ell e est d a ns l e d o m ai n e d e s m at éri a u x c o m p osit es 

p arf ait e m e nt a d a pt é s p o ur l’ o b s er v ati o n d e l a m or p h ol o gi e d es p ol y m èr es, ai nsi q u e l a 

dis p ersi o n d es r e nf orts d a ns u n e m atri c e p ol y m éri q u e. C o ntr air e m e nt à l a mi cr os c o pi e 

o pti q u e, ell e r e p o s e s ur l’ utilis ati o n d’ él e ctr o ns à l a pl a c e d e p h ot o ns p o ur c o nstr uir e l’i m a g e 

fi n al e. U n f ai s c e a u d’ él e ctr o ns e n v o y é p ar u n c a n o n à él e ctr o ns est diri g é s ur l a s urf a c e à 

a n al ys er. C e s él e ctr o ns v o nt i nt er a gir a v e c l es at o m es l e c o nstit u a nt, e n r e n v o y a nt d es 

él e ctr o ns s e c o n d air es. C es él e ctr o ns v o nt e ns uit e p er m ettr e d e r e c o nstr uir e l’i m a g e fi n al e. L a 

r és ol uti o n s p ati al e d es a n al ys es M E B p e ut all er j us q u’ à l a c e nt ai n e d e n a n o m ètr es. P o ur all er 

pl u s l oi n, il e xist e d’ a utr es t e c h ni q u es d e mi cr os c o pi e él e ctr o ni q u e, c o m m e l a mi cr os c o pi e 

él e ctr o ni q u e à tr a ns missi o n ( M E T), pl u s a d a pt é e p o ur o bs er v er l a di s p ersi o n d es c h ar g es 

n a n o m étri q u es d a ns u n e m atri c e p ol y m éri q u e. L e s a n al ys es M E B n é c essit e nt c e p e n d a nt u n 

vi d e p o uss é ( e n vir o n 4 0 P a) p o ur o bt e nir u n e b o n n e q u alit é d’i m a g e, r e n d a nt c ett e t e c h ni q u e 

i n a d a pt é e p o ur l’ o bs er v ati o n d’ é c h a ntill o n s or g a ni q u es fr a gil es. P o ur fi nir, il est p ossi bl e 

d’ a m éli or er l a q u alit é d e s i m a g es e n r é alis a nt u n e ét a p e d e m ét allis ati o n d es é c h a ntill o ns a v e c 

u n él é m e nt c o n d u ct e ur ( or, pl ati n e, c ar b o n e).  

 

P o ur l e pr oj et, l es a n al ys es s o nt c o n d uit e s s ur u n e J e ol J S M I T 2 0 0 (J e ol, A kis hi m a, J A P). 

Afi n d’ ass ur er u n e q u alit é s uffis a nt e d e l a mi cr ostr u ct ur e d es m at éri a u x, t o u s l e s é c h a ntill o ns 

s u biss e nt u n e ét a p e d e cr y ofr a ct ur e a v e c d e l’ a z ot e li q ui d e. C el a p er m et d e fi g er 

s uffis a m m e nt l es m at éri a u x afi n d’ é vit er d e s p h é n o m è n es d’ all o n g e m e nt pl asti q u e p ar asit es. 

L es ess ais s o nt r é alis és a v e c u n e t e nsi o n d’ a c c él ér ati o n d es él e ctr o ns e ntr e 5 et 1 5 k V, ai nsi 

q u’ u n gr ossiss e m e nt all a nt d e x 4 0 à x 2 0 0. 
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3. 5. 2.  C ar a ct éri s ati o ns d y n a mi q u es 

 

3. 5. 2. a.  S p e ct r os c o pi e di él e ct ri q u e à b a n d e l ar g e ( B D S) 

 

L a s p e ctr os c o pi e di él e ctri q u e à b a n d e l ar g e ( B D S) e st utilis é e p o ur c o n n aîtr e l es pr o pri ét és 

di él e ctri q u e s d’ u n m at éri a u e n f o n cti o n d e l a fr é q u e n c e él e ctri q u e a p pli q u é e. Ell e p er m et d e 

r é c u p ér er d e n o m br e us e s i nf or m ati o ns c o m m e l a c o nst a nt e di él e ctri q u e, l a p ert e di él e ctri q u e 

et l a c o n d u cti vit é él e ctri q u e. Pl u s d e d ét ail s c o n c er n a nt c ett e a n al y s e, ai nsi q u e s ur l es 

é q u ati o ns utili s é e s, s o nt d o n n é s d a ns l a s y nt h è s e bi bli o gr a p hi q u e ( C h a pit r e 2 ).  

 

D a ns c e pr oj et, l e s a n al ys es s o nt r é ali s é es s ur d e u x a p p ar eils diff ér e nt s : u n s p e ctr o m ètr e 

di él e ctri q u e à b ass es fr é q u e n c es K e ysi g ht E 4 9 8 0 A Pr e ci si o n L C R M et er ( A gil e nt 

T e c h n ol o gi es, S a nt a Cl ar a, C A, U S A) ( Fi g u r e 3. 7 a)), ai n si q u’ u n s p e ctr o m ètr e di él e ctri q u e 

à h a ut e fr é q u e n c e K e y si g ht E 4 9 9 1 A ( A gil e nt T e c h n ol o gi es, S a nt a Cl ar a, C A, U S A) ( Fi g u r e 

3. 7 b)).  

 

  

Fi g u r e 3. 7  : a) K e ysi g ht E 4 9 8 0 A c o u pl é a u r h é o m ètr e M C R 3 0 2, b) K e y si g ht E 4 9 9 1 A a v e c 

l e cr y ost at 

 



L a g a m m e d e fr é q u e n c e att ei g n a bl e d u K e ysi g ht E 4 9 8 0 A e st c o m pris e e ntr e 2 0 H z et 2 M H z, 

et c ell e d u K e ysi g ht E 4 9 9 1 A est c o m pris e e ntr e 1 M H z et 3 G H z. C o m m e l e K e ysi g ht 

E 4 9 8 0 A est c o u pl é a v e c u n r h é o m ètr e pl a n M C R 3 0 2 ( A nt o n P a ar, Gr a z, A U T), il e st 

p o ssi bl e d e c o ntr ôl er l a t e m p ér at ur e d ur a nt l e t est d a ns l’ e n c ei nt e f er m é e d u r h é o m ètr e. D e u x 

c ar a ct éris ati o ns diff ér e nt es s o nt m e n é es s ur l es m at éri a u x pr é p ar és, à t e m p ér at ur e a m bi a nt e 

et e n f o n cti o n d e l a t e m p ér at ur e, d ét aill é es d a ns l e s arti cl es d u C h a pit r e 4. 2.  et d u C h a pit r e 

5. 2. .  

 

3. 5. 2. b.  A n al ys e m é c a ni q u e d y n a mi q u e ( D M A) 

 

L es a n al y s es m é c a ni q u es d y n a mi q u es s o nt u n e g a m m e d e m es ur es d y n a mi q u es c o m m e l a 

B D S. D a ns l e d o m ai n e d es p ol y m èr e s, c ett e m ét h o d e est a d a pt é e p o ur o bs er v er l e 

c o m p ort e m e nt vi s c o él a sti q u e d e l a m ati èr e à d es t e m p ér at ur es e n d e ss o us d e s a pr o pr e 

t e m p ér at ur e d e f usi o n. L e si g n al si n us oï d al a p pli q u é e st d e n at ur e m é c a ni q u e, c o ntr ôl é s oit 

e n a m plit u d e, s oit e n c o ntr ai nt e. L’ a p p ar eil r é c u p èr e l e si g n al r é é mis p ar l’ é c h a ntill o n et e n 

d é d uit l a c o ntr ai nt e et l a d éf or m ati o n d u s yst è m e. L e m o d ul e c o m pl e x e E * s e d ét er mi n e a v e c 

l es É q u ati o n  1 0  à É q u ati o n  1 2  ( “ 2. 1 0: D y n a mi c M e c h a ni c al A n al y sis, ” 2 0 1 6) :  

 

𝜀 ∗ = = 𝜀 + 𝑡 𝑎               É q u ati o n 1 0 

 

𝑛 = 𝛿 ∗ ∗ c o s 𝜀                É q u ati o n 1 1  

 

𝑓 = 𝜀 ∗ ∗ si n 𝜀                É q u ati o n 1 2 

 

o ù E’  et E ”  s o nt r es p e cti v e m e nt l e m o d ul e d e st o c k a g e et l e m o d ul e d e p ert e, t o us d e u x 

e x pri m é s e n G P a. σ 0  est l a c o ntr ai nt e m a xi m al e d u si g n al si n us oï d al e ( e n G P a) et γ 0  est l a 

d éf or m ati o n m a xi m al e d u s yst è m e s a ns u nit é s. δ  est l’ a n gl e d e d é p h as a g e e ntr e l e si g n al é mis 

et r e ç u. C o m m e p o ur l es t ests m é c a ni q u es st ati q u es, il e xist e d e n o m br e us es c o n diti o ns d e 

t est p ossi bl es, c o m m e d e s t est s e n t e nsi o n, e n fl e xi o n 3 p oi nt s, e n e n c astr e m e nt si m pl e o u 

d o u bl e, v oir e e n cis aill e m e nt. C o ntr air e m e nt a u x a n al ys es m é c a ni q u es st ati q u e s, c ett e 

t e c h ni q u e d e m e s ur e p e ut f air e v ari er l a t e m p ér at ur e d e l’ é c h a ntill o n et e st d o n c a ussi a d a pt é e 
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p o ur o bs er v er d es tr a nsiti o ns d a ns l es m at éri a u x r és ult a nt e n u n e v ari ati o n d es pr o pri ét és 

m é c a ni q u es et d’ a n gl es d e d é p h as a g e. P o ur l e P L A, l es tr a nsiti o n s m es ur a bl e s p e u v e nt êtr e 

l a r el a x ati o n α, l a cri st alli s ati o n fr oi d e et l e d é b ut d e l a t e m p ér at ur e d e f usi o n. D e pl u s, si l a 

D M A est c o u pl é e a v e c u n s yst è m e d e r efr oi diss e m e nt a d a pt é, l a r el a x ati o n β  p e ut a ussi êtr e 

m es ur a bl e.  

 

D ur a nt l e pr oj et, l es m es ur es s o nt r é alis é es e n tr a cti o n et e n d o u bl e- e n c astr e m e nt s ur u n e 

D M A 2 4 2 E Art e mis ( N ets c h z, S el b, D E U). L e c h oi x s’ est p ort é s ur l’ utilis ati o n d u m o d e 

d o u bl e- e n c astr e m e nt p o ur l a c ar a ct éris ati o n d es m at éri a u x i m pri m é s e n 3 D, afi n d’ a v oir u n e 

m ar g e d’ é p aiss e ur d e m at éri a u x s uffi s a m m e nt i m p ort a nt e p o ur t est er diff ér e nts p ar a m ètr es 

d’i m pr e ssi o n ( d ét aill é s e n C h a pit r e 5  et C h a pit r e 6 ) t o ut e n é vit a nt l es p h é n o m è n e s 

d’ aff aiss e m e nt d u s a u p ass a g e e n ét at c a o ut c h o uti q u e q u e l’ o n a ur ait p u r e n c o ntr er e n m o d e 

fl e xi o n 3 p oi nts. L es é c h a ntill o ns s o nt d e s l a n g u ett e s d e 4 0 * 1 0 m m et d e 6 0 * 1 0 p o ur 

r es p e cti v e m e nt l e m o d e tr a cti o n et l e m o d e d o u bl e- e n c astr e m e nt. L es ess ais s e pr é s e nt e nt e n 

u n e r a m p e d e 0 ° C à 1 4 0 ° C a v e c u n e vit ess e d e c h a uff a g e d e 5 ° C· mi n – 1 . T o ut es l e s m e s ur es 

s o nt r é alis é es s o us u n e fr é q u e n c e d e 1 H z, fr é q u e n c e m aj orit air e m e nt utili s é e p o ur l a m es ur e 

d u P L A s el o n l a litt ér at ur e. E n m o d e tr a cti o n, l’ o s cill ati o n m é c a ni q u e est c o ntr ôl é e p ar l a 

d éf or m ati o n, a v e c u n e a m plit u d e d y n a mi q u e all a nt j us q u’ à 3 0 µ m et u n e pl a g e d e f or c e e ntr e 

4 ± 4 N. E n m o d e d o u bl e- e n c astr e m e nt, l e c o ntr ôl e s e f ait vi a u n e f or c e c o ntr ôl é e d e 1 N. 

 

3. 5. 2. c.  A n al ys es r h é ol o gi q u e s 

 

C o m m e l a D M A, l es t ests r h é ol o gi q u es s o nt utili s és p o ur c o n n aîtr e l e c o m p ort e m e nt 

vis c o él a sti q u e d e l a m ati èr e, m ai s c ett e f ois à l’ ét at vis q u e u x. C o m m e l es d e u x pr é c é d e nt e s 

c ar a ct éris ati o ns, c ett e a n al ys e p e ut a ussi êtr e r é alis é e e n m o d e d y n a mi q u e. D a ns c ett e 

c o nfi g ur ati o n, l’ os cill ati o n est é g al e m e nt d’ ori gi n e m é c a ni q u e et s e pr és e nt e s o us l a f or m e 

d’ os cill ati o n d’ u n pl a n cir c ul air e ( a p p el é g é o m étri e). L e r h é o m ètr e a p pli q u e u n e c o ntr ai nt e 

c o ntr ôl é e (s o us l a f or m e d’ u n c o u pl e) os cill a nt e s ur l’ é c h a ntill o n. C ett e os cill ati o n v a 

e n g e n dr er u n cis aill e m e nt d a ns l a m ati èr e et l’ a p p ar eil r é c u p èr e l a c o ntr ai nt e d e cis aill e m e nt 

ai nsi q u e l’ a n gl e d e d é p h as a g e d u s yst è m e. Gr â c e à c es i nf or m ati o ns, il est p ossi bl e d e 



c o n n aîtr e l e m o d ul e c o m pl e x e d e cis aill e m e nt G * d u s yst è m e s el o n l es É q u ati o n  1 3  à 

É q u ati o n  1 5  ci- c o ntr e ( B us c h o w, 2 0 0 1) : 

 

𝜀 ∗ = = 𝜀 + 𝑡 𝑎               É q u ati o n 1 3 

 

𝑛 = 𝛿 ∗ ∗ c o s 𝜀                É q u ati o n 1 4  

 

𝑓 = 𝜀 ∗ ∗ si n 𝜀                É q u ati o n 1 5  

 

o ù G’  et G ”  s o nt r es p e cti v e m e nt l e m o d ul e d e st o c k a g e et l e m o d ul e d e p ert e ( e n P a), σ0  est 

l a c o ntr ai nt e m a xi m al e d u si g n al si n us oï d al ( e n P a) et γ 0  est l a d éf or m ati o n m a xi m al e d u 

s yst è m e (s a ns u nit és). δ  est l’ a n gl e d e d é p h as a g e e ntr e l e si g n al é mis et r e ç u. L e m o d ul e d e 

cis aill e m e nt c al c ul é p er m et a ussi d’ o bt e nir l a vis c o sit é c o m pl e x e η * vi a l’ É q u ati o n 1 6 : 

  

𝜂 ∗ =
∗

=
∗

                 É q u ati o n 1 6 

 

o ù ω  est l a fr é q u e n c e a n g ul air e et f est l a fr é q u e n c e m é c a ni q u e a p pli q u é e ( e n H z). 

 

L es ess ais r h é ol o gi q u es d e c e pr oj et s o nt r é alis és a v e c u n r h é o m ètr e pl a n M C R 3 0 2 ( A nt o n 

P a ar, Gr a z, A U T). Il est a u p ar a v a nt i m p ort a nt d e r é alis er e n a m o nt d es t e st s r h é ol o gi q u es e n 

f o n cti o n d e l’ a m plit u d e afi n d e c o n n aîtr e l a pl a g e vis c o él asti q u e li n é air e ( L V E) d e l a m ati èr e. 

C ett e pl a g e r e pr és e nt e u n e g a m m e d’ a m plit u d es o ù l a d éf or m ati o n et l a c o ntr ai nt e v ari e nt 

pr o p orti o n n ell e m e nt. D e pl us, l’ a m plit u d e d e l a c o ntr ai nt e n’ est p a s s uffis a nt e p o ur d étr uir e 

l a mi cr o str u ct ur e d e l’ é c h a ntill o n, s o u h ait a bl e p o ur u n e b o n n e m es ur e. L e s r és ult ats e n 

a m plit u d e p o ur t o us l es t ests s o nt r é s u m és e n A n n e x e 3 . U n e f oi s c ett e li mit e vis c o él asti q u e 

c o n n u e, ell e est utilis é e p o ur fi x er l’ a m plit u d e d es t ests e n fr é q u e n c e. T o us l e s t e st s s o nt 

r é ali s és e ntr e 1 7 5 et 1 8 0 ° C a v e c u n e é p aiss e ur d’ e ntr ef er e ntr e 1 et 1, 5 m m s o us a z ot e et 

e ntr e 0, 1 et 6 3 1 r a ds·s – 1 . C es p ar a m ètr es, d éfi nis p ar d e s a n al ys es pr éli mi n air es, s e m bl e nt 

êtr e l e m eill e ur c o m pr o mis p o ur t o ut es l e s m ati èr es t est é es.  
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3. 5. 3.  C ar a ct éri s ati o ns d e m é c a ni q u e st ati q u e 

 

P o ur c o n n aîtr e l es pr o pri ét és m é c a ni q u es st ati q u e s d e s bi o c o m p o sit e s, tr ois t est s s o nt 

r é ali s és : d es t est s d e tr a cti o n, d e fl e xi o n et d’i m p a ct. L es n or m es utili s é es s o nt 

r es p e cti v e m e nt l es n or m es A S T M D 6 3 8 T y p e 1, A S T M D 7 9 0 et A S T M D 2 5 6 p o ur l es t e sts 

d e tr a cti o n, fl e xi o n et d’i m p a ct. L e d esi g n d es é pr o u v ett es e st d o n n é e n Fi g u r e 3. 8 . L es t est s 

s o nt r é ali s és s ur u n e m a c hi n e d’ ess ai u ni v ers ell e Z wi c k Z 0 2 0 ( Z wi c k R o ell Gr o u p, Ul m, 

D E U), ai nsi q u e s ur u n e Z wi c k I Z O D ( Z wi c k R o ell Gr o u p, Ul m, D E U). 

 

 

 

Fi g u r e 3. 8  : D esi g n d es é pr o u v ett es d e m é c a ni q u e s st ati q u es 

 

3. 5. 3. a.  T ests d e t r a cti o n  

 

L es t est s d e tr a cti o n s o nt l es t est s d e m é c a ni q u e st ati q u e l e s pl u s c o m m u ns. Il s c o nsi st e nt e n 

l a r u pt ur e s o us c o ntr ai nt e d e tr a cti o n d’ é pr o u v ett es p o ur c o n n aîtr e diff ér e nt e s pr o pri ét és 

p h ysi q u e s c o m m e l a ri gi dit é, l a t é n a cit é et l a fr a gilit é d u m at éri a u t est é. L e s t e sts d e tr a cti o n 

s o nt r é ali s és us u ell e m e nt s ur d e s é pr o u v ett es p oss é d a nt u n e z o n e d e c o n c e ntr ati o n d e 



c o ntr ai nt e afi n d e c o ntr ôl er l a r u pt ur e, n o m m é es « d o g b o n es  » e n a n gl ais. L a ri gi dit é d u 

m at éri a u ( E t), a ussi n o m m é m o d ul e d’ él asti cit é, c orr es p o n d a u c o effi ci e nt dir e ct e ur d e l a 

p arti e li n é air e d e l a c o ur b e, s oit l a z o n e d’ él a sti cit é d u m at éri a u. C ett e gr a n d e ur est e x pri m é e 

e n N· m m – 2 , m ais pl us r é g uli èr e m e nt e x pri m é e e n G P a ( 1 G P a = 1 0 0 0 N· m m– 2 ) p ar si m pli cit é. 

C o n c er n a nt l a n or m e A S T M D 6 3 8 A, c ett e v al e ur s e c al c ul e us u ell e m e nt d a n s l a p arti e d e 

c o ur b e all a nt j us q u’ à 2 0 N. U n e v al e ur él e v é e d e m o d ul e r efl ét er a u n c o m p ort e m e nt ri gi d e, 

l à o ù u n e f ai bl e v al e ur r efl ét er a u n c o m p ort e m e nt s o u pl e. L a t é n a cit é d u m at éri a u ( σt), a ussi 

n o m m é e c o ntr ai nt e m a xi m al e, c orr es p o n d à l a c o ntr ai nt e m a xi m al e q u e l e m at éri a u p e ut 

s u p p ort er a v a nt s oit d e s e r o m pr e ( c orr es p o n d a nt à u n m at éri a u fr a gil e), s oit s u bir u n 

« n e c ki n g eff e ct  ». U n e v al e ur él e v é e r efl ét er a u n c o m p ort e m e nt h o m o g è n e r ésist a nt, t a n dis 

q u’ u n e f ai bl e v al e ur p e ut r efl ét er u n m at éri a u p oss é d a nt d e s h ét ér o g é n éit é s ( a gr é g ats, 

p or osit é), a m e n a nt à d es z o n es d e c o n c e ntr ati o n d e c o ntr ai nt es et d o n c d e r u pt ur es f a cilit é es. 

C ett e gr a n d e ur est e x pri m é e e n N· m m – 2 , m ais pl us r é g uli èr e m e nt e x pri m é e e n M P a ( 1 M P a 

= 1 N· m m – 2 ). P o ur fi nir, l’ all o n g e m e nt p o ur l a c o ntr ai nt e m a xi m al e ( ε t) est a ussi u n b o n 

i n di c at e ur d e l a fr a gilit é d u m at éri a u. Il c orr es p o n d à l a v al e ur d’ all o n g e m e nt p o ur l a q u ell e 

l a v al e ur m a xi m al e d e c o ntr ai nt e e st att ei nt e, e x pri m é e e n p o ur c e nt a g e. P o ur d ét er mi n er Et, 

σ t m a x et εt, l e s é q u ati o ns s o nt r es p e cti v e m e nt É q u ati o n 1 7 , É q u ati o n 1 8 et É q u ati o n 1 9  

( D a m m a k, 2 0 2 2) :  

 

𝜀 =                   É q u ati o n 1 7 

 

𝜀  = 𝑡 ∗ 𝑎                É q u ati o n 1 8 

 

𝑛 =                   É q u ati o n 1 9 

 

o ù σ t et ε t c orr es p o n d e nt r e s p e cti v e m e nt à l a c o ntr ai nt e et l’ all o n g e m e nt p o ur d ét er mi n er l e 

m o d ul e d’ él asti cit é, r es p e cti v e m e nt e x pri m é s e n N· m m – 2  et e n p o ur c e nt a g e. F m a x  est 

e x pri m é e e n N et c orr es p o n d à l a f or c e m a xi m al e s u p p ort é e p ar l’ é c h a ntill o n. E n di vis a nt 

c ett e v al e ur p ar l a s e cti o n S d e l’ é c h a ntill o n ( e n m m 2 ), c el a d o n n e l a c o ntr ai nt e m a xi m al e 

q u e p e ut s u p p ort er l’ é c h a ntill o n, e x pri m é e e n N· m m – 2 . L t 0 c orr es p o n d à l a l o n g u e ur util e d e 
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l’ é c h a ntill o n et e x pri m é e e n m m. P o ur fi nir, Δ L t c orr es p o n d à l’ all o n g e m e nt s u bi p ar 

l’ é pr o u v ett e d ur a nt l e t e st, a ussi e x pri m é e n m m. U n t ot al d e 3 é pr o u v ett es p ar c o n diti o n o nt 

ét é t est é es à t e m p ér at ur e a m bi a nt e, a v e c u n e vit ess e d e tr a v ers e d e 2 m m· mi n – 1 . P o ur g a g n er 

e n pr é ci si o n, l’ all o n g e m e nt d e l’ é pr o u v ett e e n tr a cti o n a ét é m o nit or é gr â c e à u n e j a u g e pl a c é e 

s ur l a z o n e util e d es é pr o u v ett es d e tr a cti o n. 

 

3. 5. 3. b.  T e st s d e fl e xi o n  

 

L es t ests d e fl e xi o n s o nt p ar n at ur e diff ér e nts d es t ests d e tr a cti o n. Pl ut ôt q u e d’i m p os er u n e 

c o ntr ai nt e d e tr a cti o n d a n s l’ a x e d e l’ é pr o u v ett e, l a c o ntr ai nt e a p pli q u é e e st p er p e n di c ul air e 

à l a l o n g u e ur d e l’ é pr o u v ett e. C e m o d e d e t e st m é c a ni q u e i n d uit d e s p h é n o m è n es à l a f ois d e 

cis aill e m e nt, c o m pr essi o n et tr a cti o n d a ns l’ e ns e m bl e d e l’ é pr o u v ett e t e st é e. C es t e sts s o nt 

p ar e x e m pl e tr ès utilis és p o ur l a c ar a ct éris ati o n d e l a m es d e b ois c o m p osit es, o ù l a 

s olli cit ati o n pri n ci p al e est e n fl e xi o n. Il est p o ssi bl e d’ o bt e nir l e m o d ul e d’ él asti cit é e n 

fl e xi o n Ef, l a c o ntr ai nt e m a xi m al e e n fl e xi o n σf m a x et l a d éf or m ati o n p o ur l a c o ntr ai nt e 

m a xi m al e ε f s el o n l e s É q u ati o n 2 0  à É q u ati o n 2 2  : 

 

𝜀 =
 ∗ 

 ∗  ∗  ∗ 
               É q u ati o n 2 0 

 

𝜀  =
 ∗  ∗ 

 ∗  ∗ ∗ 
              É q u ati o n 2 1  

 

𝑡 =
 ∗  ∗ 

∗ 1 0 0                É q u ati o n 2 2  

 

o ù L f c orr es p o n d à l a dist a n c e e ntr e l es d e u x s u p p orts e n m m, δ C  est l a d éfl e xi o n d e 

l’ é pr o u v ett e ( e n m m), et σ f m a x est l a c o ntr ai nt e m a xi m al e q u e l’ é pr o u v ett e p e ut s u p p ort er e n 

fl e xi o n ( e n N· m m– 2 ). Afi n d e r es p e ct er l a n or m e A S T M D 7 9 0, l a v al e ur d e L f est fi x é e à 

6 4 m m. U n t ot al d e 3 é pr o u v ett es p ar c o n diti o n o nt ét é t est é es à t e m p ér at ur e a m bi a nt e, a v e c 

u n e vit ess e d e tr a v ers e d e 2 m m· mi n – 1 . 

 



3. 5. 3. c.  T ests d’i m p a ct 

 

L es t e sts d’i m p a ct, a ussi c o n n u s s o us l e n o m d’ ess ais a u c h o c, s o nt é g al e m e nt u n m o y e n d e 

c o n n aîtr e l a f or c e d e c o h ési o n d es m at éri a u x. L e t e st c o nsist e e n l e l â c h er d’ u n br a s l e st é s ur 

u n e é pr o u v ett e. A pr ès l e c h o c, l’ é n er gi e r ési d u ell e d u br as est al ors m es ur é e p ar l e s y st è m e. 

L’ é n er gi e n é c ess air e p o ur r o m pr e l a m a c hi n e c orr es p o n d d o n c à l’ é n er gi e i niti al e, m oi ns 

l’ é n er gi e r ési d u ell e d u br as. P o ur l a m a c hi n e p oss é d é e, l e br as utili s é a u n e é n er gi e i niti al e 

d e 2, 7 5 J. L a r ésist a n c e a u c h o c d e l’ é pr o u v ett e s’ e x pri m e al ors s el o n l’ É q u ati o n 

2 3  ( D a m m a k, 2 0 2 2) : 

 

𝜀 =
 ∗ 

                 É q u ati o n 2 3 

 

o ù E j c orr es p o n d à l’ é n er gi e a bs or b é e n é c ess air e à l a r u pt ur e d e l’ é pr o u v ett e et e x pri m é e e n 

kJ. L es gr a n d e urs a  et e p  c orr es p o n d e nt à r es p e cti v e m e nt l a l ar g e ur et l’ é p aiss e ur d e 

l’ é c h a ntill o n, t o us l es d e u x e x pri m é s e n m m. U n t ot al d e 1 0 é pr o u v ett es s o nt t est é es à 

t e m p ér at ur e a m bi a nt e. L e s é p aiss e urs et l ar g e urs d e s é pr o u v ett es s o nt fi x é es à r es p e cti v e m e nt 

3, 2 m m et 1 0 m m, e n f o n cti o n d e s m o ul es d e t h er m o c o m pr e ssi o n à dis p ositi o n.  
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C h a pit r e 4)  C o n c e pti o n et 

c a r a ct é ri s ati o n d e m él a n g es 

p ol y m é ri q u e s à b as e d e P L A, P H B V et 

d e C A 

4. 1.  I nt r o d u cti o n 

 

L a s y nt h ès e bi bli o gr a p hi q u e a m o ntr é q u e l’ a ci d e p ol yl a cti q u e ( P L A), l e 

p ol y h y dr o x y b ut yr at e- c o- v al ér at e ( P H B V) et l’ a c ét at e d e c ell ul os e ( C A) o nt c h a c u n u n b o n 

p ot e nti el d a ns l e d o m ai n e di él e ctri q u e. D e pl u s, l es m él a n g es p ol y m éri q u es p e u v e nt 

p er m ettr e d e pr o d uir e u n m at éri a u fi n al a v e c l es pr o pri ét és c u m ul é es d e c h a c u n d e s e s 

c o nstit u a nts. L es o bj e ctif s d e c e C h a pit r e 4  s er o nt d o n c d e c o n c e v oir et d e c ar a ct éri s er l es 

pr o pri ét és di él e ctri q u es d e m él a n g es p ol y m éri q u es d e P L A, P H B V et C A. E n pl us d es 

pr o pri ét és di él e ctri q u es, il p ar aît p erti n e nt d’ y ass o ci er u n e a n al ys e d es pr o pri ét és 

m é c a ni q u es p o ur mi e u x é v al u er l e ur s p ot e nti ell es a p pli c ati o ns. U n e a n al ys e r h é ol o gi q u e s er a 

a ussi pr és e nt é e p o ur c o n n aîtr e d a v a nt a g e l e c o m p ort e m e nt vi s c o él asti q u e d es m él a n g es à 

l’ ét at f o n d u. L es o bj e ctif s s p é cifi q u es d e c ett e p arti e s er o nt d e :  

 

- C ar a ct éris er l e s pr o pri ét é s di él e ctri q u e s, m é c a ni q u es et vis c o él asti q u es d u P L A, 

P H B V et C A, ai nsi q u e l e urs m él a n g es bi n air es o bt e n us p ar t h er m o c o m pr e ssi o n.  

 

- I d e ntifi er l es m él a n g e s a v e c u n p ot e nti el f ort p o ur u n e a p pli c ati o n f ut ur e e n 

i m pr e ssi o n 3 D. 

 

A u v u e d es c o n n ai ss a n c es g é n ér al e s et a c c u m ul é es d ur a nt l a s y nt h ès e bi bli o gr a p hi q u e, l es 

h y p ot h ès es ci- c o ntr e s o nt pr o p os é es :  

 



- L e P L A et l e P H B V a ur o nt d es pr o pri ét é s di él e ctri q u es pl us f ai bl e s q u e l e C A, c ar c e 

d er ni er c o nti e nt d es gr o u p es h y dr o x yl es. 

 

- L e P H B V, p ar s o n as p e ct s e mi- crist alli n pr o n o n c é, a ur a d es pr o pri ét é s di él e ctri q u es 

q ui v o nt b e a u c o u p v ari er e n a p pr o c h a nt s a t e m p ér at ur e d e f usi o n ( T ≃  1 6 0 ° C). 

 

- L e C A, p ar s o n c ar a ct èr e a m or p h e ai nsi q u e s a str u ct ur e m ol é c ul air e, a ur a d es 

pr o pri ét és di él e ctri q u es q ui v o nt r est er r el ati v e m e nt st a bl e j u s q u’ à d es t e m p ér at ur es 

d e 1 6 0 ° C. 

 

- L e pl a stifi a nt d u C A alt ér er a l es pr o pri ét é s m é c a ni q u es et l e s t e m p ér at ur es d e 

r el a x ati o n d u P L A et P H B V l or s q u’ils s er o nt m él a n g és e ns e m bl e. 

 

C e c h a pitr e s e pr és e nt e e n d e u x p arti es : 

 

- L a pr e mi èr e p arti e c o nsi st e e n u n arti cl e pr és e nt a nt l es r és ult at s M E B et F TI R d es 

m él a n g e s bi n air es et t er n air es, ai nsi q u e l es r és ult at s di él e ctri q u es et r h é ol o gi q u es.  

 

- L a d e u xi è m e p arti e c o nsi st e e n u n e p arti e dis c ussi o n, o ù l e s r és ult ats d e l’ arti cl e s o nt 

mis e n p ers p e cti v e a v e c d es r és ult at s m é c a ni q u es et t h er mi q u es p o ur s él e cti o n n er l e 

c a n di d at a v e c l e pl us f ort p ot e nti el p o ur l a s uit e d u pr oj et d e t h ès e. 
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4. 2.  Di el e ct ri c a n d r h e ol o gi c al p e rf o r m a n c es of c ell ul os e a c et at e, p ol yl a cti c a ci d a n d 

p ol y h y d r o x y b ut y r at e- c o- v al e r at e bi o b as e d bl e n d s * 

M or g a n L e c o u bl et 1, 2 , M o h a m e d R a g o u bi1 , N at h ali e L e bl a n c1  a n d A h m e d K o u b a a2 

 

1  U ni L a S all e, U nit é d e R e c h er c h e Tr a nsf or m ati o n s et A gr o- R ess o ur c e s ( U L R 7 5 1 9 U ni L a S all e- U ni v ersit é 

d’ Art ois), M o nt- S ai nt- Ai g n a n, Fr a n c e 

2  U Q A T, C a m p u s d e R o u y n- N or a n d a, 4 4 5, b o ul. d e l’ U ni v ersit é, R o u y n- N or a n d a, Q C J 9 X 5 E 4, C a n a d a 

 

* Arti cl e a c c e pt é et p u bli é d a ns P ol y m er , V ol u m e 2 8 5, n° 1 2 6 3 5 8, 2 0 O ct o br e 2 0 2 3. 

D OI : 1 0. 1 0 1 6/j. p ol y m er. 2 0 2 3. 1 2 6 3 5 8 

 

4. 2. 1.  A bstr a ct 

 

T his st u d y pr es e nts a n e w a p pr o a c h t o f or m ul ati n g c ell ul os e a c et at e ( C A), p ol yl a cti c a ci d 

( P L A), a n d p ol y h y dr o x y b ut yr at e- c o- v al er at e ( P H B V) bi o b as e d bl e n ds, wit h a f o c us o n t h eir 

di el e ctri c a n d r h e ol o gi c al p erf or m a n c es f or a n el e ctri c al i n s ul ati o n a p pli c ati o n. F o uri er 

Tr a nsf or m I nfr ar e d ( F TI R) a n d r h e ol o gi c al a n al ysi s s h o w e d a m ol e c ul ar i nt er a cti o n i n 

P H B V: C A a n d P L A: C A bl e n ds b et w e e n t h e c ar b o n yl gr o u ps of P L A a n d P H B V, a n d t h e 

h y dr o x yl gr o u ps of C A. Di el e ctri c st u d y s h o w e d t h at t e m p er at ur e, fr e q u e n c y, a n d p ol y m er 

n at ur e ar e k e y p ar a m et er s i nfl u e n ci n g t h e bl e n ds’ di el e ctri c c o n st a nt ( ε’) a n d di el e ctri c l o ss 

( ε ”) f or r o o m a n d hi g h t e m p er at ur es. E v e n t h o u g h C A- b as e d bl e n ds p oss ess e d t h e hi g h est 

di el e ctri c c o n st a nt s at r o o m t e m p er at ur e, t h e y s h o w e d t h e l o w est t h er m al-s e nsiti v e b e h a vi or. 

T h e m e as ur e d di el e ctri c pr o p erti es s h o w e d p ot e nti al a p pli c ati o ns of P L A- b as e d bl e n d s f or 

l o w-t e m p er at ur e el e ctri c al i n s ul ati o n a n d C A- b as e d bl e n ds f or hi g h-t e m p er at ur e el e ctri c al 

i ns ul ati o n. 

 

4. 2. 2.  R és u m é e n fr a n ç ais 

 

C ett e ét u d e pr és e nt e n otr e a p pr o c h e p o ur l a f or m ul ati o n d e m él a n g es bi os o ur c és d’ a c ét at e d e 

c ell ul o s e ( C A), d’ a ci d e p ol yl a cti q u e ( P L A) et d e p ol y h y dr o x y b ut yr at e- c o- v al ér at e ( P H B V), 

e n m ett a nt l’ a c c e nt s ur l e urs p erf or m a n c es di él e ctri q u es et r h é ol o gi q u es p o ur u n e a p pli c ati o n 

d’is ol ati o n él e ctri q u e. L’ a n al y s e F TI R et r h é ol o gi q u e a m o ntr é u n e i nt er a cti o n m ol é c ul air e 



d a ns l e s m él a n g es P H B V: C A et P L A: C A e ntr e l es gr o u p e s c ar b o n yl e s d u P L A et d u P H B V 

et l es gr o u p es h y dr o x yl es d u C A. L’ ét u d e di él e ctri q u e a m o ntr é q u e l a t e m p ér at ur e, l a 

fr é q u e n c e et l a n at ur e d u p ol y m èr e s o nt d es p ar a m ètr es cl és q ui i nfl u e n c e nt l a c o nst a nt e 

di él e ctri q u e ( ε’) et l e f a ct e ur d e p ert e ( ε ”) d es m él a n g e s à t e m p ér at ur e a m bi a nt e et à h a ut e 

t e m p ér at ur e. M ê m e si l es m él a n g es à b as e d e C A p oss è d e nt l es c o nst a nt e s di él e ctri q u es l es 

pl u s él e v é e s à t e m p ér at ur e a m bi a nt e, ils pr és e nt e nt l e c o m p ort e m e nt l e m oi ns s e nsi bl e à l a 

c h al e ur. L es pr o pri ét é s di él e ctri q u e s m es ur é es o nt m o ntr é l es a p pli c ati o n s p ot e nti ell es d es 

m él a n g e s à b as e d e P L A p o ur l’is ol ati o n él e ctri q u e à b ass e t e m p ér at ur e et d es m él a n g e s à 

b a s e d e C A p o ur l’is ol ati o n él e ctri q u e à h a ut e t e m p ér at ur e. 

 

4. 2. 3.  I ntr o d u cti o n 

 

T h e r e q uir e m e nt f or m at eri als c o m bi ni n g di el e ctri c p erf or m a n c es a n d si m pli cit y of 

i m pl e m e nt ati o n i n t h e mi cr o el e ctr o ni c s i n d ustr y h as ori e nt e d r es e ar c h t o w ar ds t h e 

el a b or ati o n of or g a ni c/i n or g a ni c c o m p osit e s, c o m bi ni n g b ot h t h e p erf or m a n c es of t h e 

p ol y m eri c m atri x wit h a n i n or g a ni c fill er, s u c h as f err o el e ctri c o xi d e s ( D es h m u k h et al., 

2 0 1 7; I o a n n o u et al., 2 0 1 1; Xi a et al., 2 0 2 0). M or e o v er, t h e mi ni at uri z ati o n r a c e of el e ctr o ni c 

c o m p o n e nts g e n er at e d b y M o or e’s L a w is t h e r e as o n f or t h e str o n g att e nti o n o n t hi s di el e ctri c 

c o m p osit e m at eri al, w hi c h r e m ai ns a k e y iss u e t o b e r es ol v e d. E v e n if t h e y h a v e attr a cti v e 

pr o p erti es, g o o d pr o c es s a bilit y, a n d d esir a bl e p erf or m a n c es, t h eir oil d e p e n d e n c y a n d 

d e pl or a bl e e n vir o n m e nt al i m p a ct s m a k e t h e m i n c o m p ati bl e wit h t h e d e v el o p m e nt of a 

s ust ai n a bl e e c o n o m y. T h er ef or e, bi o b as e d a n d/ or bi o d e gr a d a bl e p ol y m er s ar e b ett er t h a n 

c o n v e nti o n al p ol y m ers t hr o u g h t h eir e c ol o gi c al a d v a nt a g e s, s u c h as a c c el er at e d 

bi o d e gr a d ati o n c a p a citi e s or bi o c o m p ati bilit y ( Y ati g al a et al., 2 0 1 8). T h e pr o d u cti o n of 

bi o pl asti cs is e x p e ct e d t o r e a c h 7, 4 3 Mt i n 2 0 2 8 a c c or di n g t o t h e ass o ci ati o n E ur o p e a n 

Bi o pl asti cs  ( E ur o p e a n Bi o pl asti cs, 2 0 2 3 a). P ot e nti al a p pli c ati o ns f or t h es e n e w m at eri als 

i n cl u d e f o o d p a c k a gi n g, c o ns u m er g o o ds, a gri c ult ur e, a n d c o n str u cti o n. Bi o pl asti cs’ 

c o ns u m pti o n i n t h e di el e ctri c fi el d r e a c h e d 8 7, 2 kt i n 2 0 2 3 wit h e x p o n e nti al gr o wt h 

( E ur o p e a n Bi o pl asti cs, 2 0 2 3 b). M a n y bi o b as e d a n d bi o d e gr a d a bl e p ol y m ers ar e c a pit ali zi n g 

o n t his pr o d u cti o n fr e n z y, s u c h as p ol yl a cti c a ci d ( P L A), p ol y h y dr o x y b ut yr at e- c o- v al er at e 

( P H B V), a n d c ell ul o s e a c et at e ( C A) ( A b d ul R a h m a n et al., 2 0 1 0; Ali, 2 0 2 0; A v ell a et al., 
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2 0 2 2; Di c k er et al., 2 0 1 4; Gi g a nt e et al., 2 0 2 1; L ar g u e c h et al., 2 0 2 1; Ws o o et al., 2 0 2 0; P. 

Z h a n g et al., 2 0 2 3). 

 

O n e i n d ustri all y vi a bl e w a y t o i m pr o v e t h e p erf or m a n c e of bi o b as e d p ol y m ers a n d pr o m ot e 

t h eir i nt e gr ati o n is t h e p ol y m er bl e n di n g. A bl e n d i s a mi xt ur e of t w o or m or e p ol y m ers t h at 

ar e c o m bi n e d t o cr e at e a n e w m at eri al wit h m o difi e d p h y si c al pr o p erti es a c c or di n g t o t h e 

fi n al a p pli c ati o n. B y c ar ef ul s el e cti o n, t h e bl e n d m or p h ol o g y c a n b e t u n e d, w h et h er it is 

mis ci bl e or n ot. I n t h e di el e ctri c fi el d, L ar g u e c h et al. ( 2 0 2 1) o bs er v e d p arti al mis ci bilit y 

b et w e e n P L A a n d p ol y b ut yl e n e s u c ci n at e ( P B S) b y br o a d di el e ctri c s p e ctr os c o p y ( B D S) 

a n al ysis. T h e a d diti o n of P B S i nt o a P L A m atri x d e cr e as e d t h e di el e ctri c c o nst a nt ( ε’) at l o w 

fr e q u e n ci e s a n d l o w t e m p er at ur es. I n a d diti o n, t h e di el e ctri c l oss ( ε ”) a n al ys e s r e v e al e d a n e w 

r el a x ati o n, n ot pr e s e nt i n n e at P L A. T his r el a x ati o n, n a m e d β, is r el at e d t o t h e t orsi o n al 

m oti o n of t h e P L A c h ai n. M elt vi s c o el asti c a n al y sis i s a hi g hl y r el e v a nt t o ol f or st u d yi n g t h e 

b e h a vi or of m at eri als i n a wi d e r a n g e of s e ct ors ( G o n z al e z- G ar z o n et al., 2 0 1 8; Qi et al., 

2 0 2 2; Xi a n g et al., 2 0 2 3; Y a n g et al., 2 0 2 3; Y o u et al., 2 0 2 2). K n o wi n g t h e m elt vis c o el asti c 

b e h a vi or of bi o b as e d p ol y m ers is ess e nti al t o b ett er u n d erst a n d a n d pr e di ct t h eir s uit a bilit y 

f or pr o c essi n g. F or e x a m pl e, Y o u et al. ( 2 0 2 2) us e d vis c o el asti c a n al ysis t o c h ar a ct eri z e t h e 

m e c h a ni c al b e h a vi or of h y dr o g els b as e d o n p ol ys a c c h ari d e a n d p ol y(t a n ni c a ci d) n a n or o ds. 

T h e y f o u n d a n e n h a n c e m e nt i n t h e m e c h a ni c al pr o p erti es of t h e h y dr o g el wit h t h e a d diti o n 

of n a n or o ds, w hi c h c o ul d s u g g est h y dr o g e n b o n d- b as e d cr ossli n ki n g b et w e e n p ol y s a c c h ari d e 

a n d p ol y(t a n ni c a ci d). G o n z al e z- G ar z o n et al. ( 2 0 1 8) s u g g e st e d bl e n di n g P L A wit h P M M A 

t o e xt e n d t h e lif e of P L A f or e n gi n e eri n g a p pli c ati o ns. T h e y n ot e d t h at t h e P L A a n d P M M A 

h a d diff er e nt m elt vis c o el asti c b e h a vi or. T h e z er o s h e ar vi s c osit y of P L A w a s t w o or d ers of 

m a g nit u d e l o w er t h a n t h at of P M M A. I n a d diti o n, t h e bl e n ds f oll o w e d a l o g arit h mi c r ul e of 

mi xt ur e, i n di c ati n g g o o d c o m p ati bilit y b et w e e n P L A a n d P M M A. T h e o bs er v ati o n of a si n gl e 

r el a x ati o n b y c o m pl e x vis c osit y a n al ysi s als o s u p p ort e d t his o bs er v ati o n. Y a n g et al. ( 2 0 2 3) 

st u di e d bl e n ds of P L A a n d st ar c h at a r ati o of 9 0: 1 0 b y w ei g ht. T h es e bl e n d s s h o w e d si mil ar 

b e h a vi or t o P L A. H o w e v er, a c o m p ati bili z ati o n st e p b y r e a cti v e e xtr usi o n i n cr e as e d t h e l o w-

fr e q u e n c y st or a g e m o d ul u s b y 2 or d er s of m a g nit u d es a n d t h e c o m pl e x vi s c o sit y a n d l o w-

fr e q u e n c y l o ss m o d ul us of t h e P L A:st ar c h bl e n ds b y 1 or d er of m a g nit u d e d u e t o i n cr e as e d 

c h ai n e nt a n gl e m e nt as a r es ult of t h e o c c urr e n c e of c o v al e nt b o n di n g b et w e e n P L A a n d st ar c h 



b y r e a cti v e e xtr usi o n. Alt h o u g h pr e vi o us st u di es h a v e s h o w n t h e p ot e nti al of bi o b as e d 

p ol y m ers i n t h e di el e ctri c fi el d, v er y f e w st u di e s h a v e f o c us e d o n t h e a n al ysi s of t h es e 

bi o b as e d bl e n ds, a n d e v e n f e w er o n C A- b as e d bl e n ds. T o pr o vi d e a ns w ers t o t h es e pr o bl e m s, 

t hi s st u d y pr es e nt s a n o v el f or m ul ati o n a p pr o a c h f or bi o b as e d P L A, P H B V, a n d C A 

p ol y m eri c bl e n d s. W hil e t h e di el e ctri c p erf or m a n c e of bi o b as e d p ol y m ers h as b e e n wi d el y 

st u di e d, t h e ori gi n alit y of t h e w or k i s b a s e d o n a si m ult a n e o us c o m p ari s o n of t h e di el e ctri c 

a n d r h e ol o gi c al pr o p erti e s of P L A, P H B V a n d C A, as w ell as 6 ass o ci at e d bi n ar y bl e n ds, t o 

fi n d t h e b est c o m pr o mi s e f or el e ctri c al i ns ul ati o n a p pli c ati o ns. M or e o v er, v er y f e w 

r h e ol o gi c al st u di es h a v e b e e n c arri e d o ut o n C A- b as e d bl e n ds. Si n c e h y dr o p hili c p ol y m ers 

c a n cr e at e h y dr o g e n b o n ds wit h t h e ot h er c o m p o n e nt s of t h e bl e n d, it w o ul d t h er ef or e b e 

r el e v a nt t o st u d y it s b e h a vi or wit h ot h er bi o b as e d p ol y m ers. 

 

4. 2. 4.  M at eri al s & M et h o ds  

 

4. 2. 4. a.  R a w m at eri al s a n d s a m pl e p r e p ar ati o n 

 

T hr e e bi o b as e d p ol y m ers w er e us e d. P ol y( 3- h y dr o x y b ut yr at e- c o- 3- h y dr o x y v al er at e) 

( P H B V) a n d c ell ul os e a c et at e ( C A) w er e p ur c h as e d fr o m N at ur e pl ast ( M o nt d e vill e, F R A). 

P ol yl a cti c a ci d ( P L A) w as s u p pli e d b y E U R L B B Fil ( H eili g e n b er g, F R A). All bi o b as e d 

p ol y m ers w er e r e c ei v e d as 4 m m di a m et er p ell et s i n 2 5 k g b a gs. T h e C A h a d a pl asti ci z er 

c o nt e nt of W pl asti ci z er  = 2 9 %. T h e M elt Fl o w I n d e x es ( M FI at 1 9 0 ° C wit h 2, 1 6 k g) of P L A 

a n d P H B V pr o vi d e d b y s u p pli ers w er e 7 a n d 1 5- 3 0 g· 1 0 mi n – 1 , r es p e cti v el y. T h e c h e mi c al 

str u ct ur e of P L A, P H B V a n d C A i s s h o w n i n d et ail i n Fi g u r e 4. 1 . 

  

 

Fi g u r e 4. 1  : C h e mi c al str u ct ur e of P L A, P H B V a n d C A 
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Diff er e nt p ol y m eri c bl e n ds w er e pr e p ar e d a c c or di n g t o t h e f or m ul ati o ns s p e cifi e d i n  T a bl e 

4. 1 . F or t his st e p, all p ol y m er p ell et s w er e c o n diti o n e d i n a dr yi n g o v e n at 6 0 ° C at ni g ht. T h e 

dr yi n g p h as e w as r e p e at e d at e a c h pr o c essi n g st e p. 

 

T a bl e 4. 1  : Diff er e nt bi o b as e d p ol y m eri c bl e n d f or m ul ati o n s 

S a m pl e s P L A ( %) P H B V ( %) C A ( %) 

P L A 1 0 0 0 0 

P L A 2 _ P H B V 1  2 0 0/ 3 1 0 0/ 3 0 

P L A 1 _ P H B V 2  1 0 0/ 3 2 0 0/ 3 0 

P H B V 0 1 0 0 0 

P H B V 2 _ C A 1  0 2 0 0/ 3 1 0 0/ 3 

P H B V 1 _ C A 2  0 1 0 0/ 3 2 0 0/ 3 

C A 0 0 1 0 0 

P L A 1 _ C A 2  1 0 0/ 3 0 2 0 0/ 3 

P L A 2 _ C A 1  2 0 0/ 3 0 1 0 0/ 3 

 

A n a d a pt ati o n of t h e mi xt ur e d esi g n w as us e d f or a b ett er c o m pr o mi s e b et w e e n s e v er al t e sts 

a n d t h e a c c ur a c y of t h e r e s ult ( Fi g u r e 4. 2 ).  

 

 

Fi g u r e 4. 2  : A d a pt e d mi xt ur e d esi g n u s e d 

 

A n e xtr usi o n-t h er m o c o m pr essi o n p air w as us e d t o pr o c ess p ol y m eri c bl e n ds. A si n gl e s cr e w 

e xtr u d er S c a m e x 2 5- 2 0 D ( S C A M E X, Is q u es, F R A) w as us e d, wit h a t e m p er at ur e pr ofil e of 

1 6 0- 1 7 5- 1 9 0 ° C fr o m t h e f e e d er t o t h e di e, wit h a s cr e w s p e e d of 3 0 R P M. T h e p ar a m et ers 



w er e s et a c c or di n g t o a pr eli mi n ar y pr o c ess a bilit y t est. T h e o bt ai n e d e xtr u d at e s w er e 

p ell eti z e d a n d h ot- pr ess e d wit h a S c a m e x 2 0 T 3 0 0 * 3 0 0 pr e ss ( S C A M E X, Is q u es, F R A) f or 

3 mi n ut e s at 1 9 0 ° C. T w o pl at e t hi c k n ess es of 0, 5 m m a n d 2 m m w er e o bt ai n e d f or e a c h n e at 

or bl e n d e d p ol y m er. All s a m pl es w er e st or e d i n a d esi c c at or b ef or e b ei n g c h ar a ct eris e d. 

 

4. 2. 4. b.  M et h o ds u s e d 

 

- B r o a d Di el e ctri c S p e ctr os c o p y ( B D S) a n al ysi s 

 

M e as ur e m e nts w er e m a d e wit h a n K e ysi g ht E 4 9 8 0 A Pr e cisi o n L C R M et er ( A gil e nt 

T e c h n ol o gi es, S a nt a R os a, U S A). T h e s a m pl e di m e nsi o ns w er e pr e p ar e d wit h a n M L- W 1 2 9 0 

( Mll as er, P o nt- à- M o uss o n, F R A) i nt o dis ks of 2 5 m m i n di a m et er a n d 0, 5 m m i n t hi c k n ess. 

B D S t est s w er e c o n d u ct e d i n a n is ot h er m al s et u p fr o m 0 ° C t o 1 6 0 ° C wit h a 5 ° C h e ati n g 

l e v el. T h e fr e q u e n c y r a n g e w as b et w e e n 2 0 a n d 2 M H z. T h e l a b or at or y B D S g a v e t h e 

c a p a cit a n c e ( C p ) a n d t h e l o ss t a n g e nt (t a n δ). S o, t h e di el e ctri c c o nst a nt ( ε’) a n d di el e ctri c 

l oss ( ε ”) w er e d et er mi n e d a c c or di n g t o É q u ati o n 1  a n d É q u ati o n 2 . O nl y t h e r es ults f or 

2 0 ° C t e m p er at ur e a n d t h e 1 0 0 H z fr e q u e n c y ar e pr es e nt e d f or ill ustr ati o n p ur p os es. 

E x a m pl e s of t h e v ari ati o n i n di el e ctri c pr o p erti es o v er t h e t e m p er at ur e a n d fr e q u e n c y r a n g es 

st u di e d ar e s h o w n i n Fi g u r e A 5  t o Fi g u r e A 7  (A n n e x e 4 ). 

 

- R h e ol o gi c al a n al y sis  

 

R h e ol o g y t e sts w er e p erf or m e d wit h a pl a n e r h e o m et er M C R 3 0 2 ( A nt o n P a ar, Gr a z, A U T) 

wit h a s a m pl e di a m et er of 2 5 m m. A c c or di n g t o t h e pr eli mi n ar y t ests, a g a p of 1, 5 m m w as 

c o nsi d er e d t h e b est c o m pr o mis e. T h e t ests w er e p erf or m e d i n t h e Li n e ar Vis c o el asti c R a n g e 

( L V E) at 1 8 0 ° C. T h e r h e ol o gi c al st u d y of t h e L V E r e gi o n all o w s a v ali d st u d y wit h o ut 

d e gr a di n g t h e str u ct ur e of t h e m a cr o m ol e c ul ar c h ai n s. T h e a m plit u d e s w e e p s ar e pr es e nt e d 

i n Fi g u r e A 4 a) ( A n n e x e 3 ). All s a m pl e s w er e t est e d i n a nitr o g e n at m os p h er e, b et w e e n 0, 1 

a n d 5 6 3 r a ds·s – 1 . 
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- S c a n ni n g el e ctr o n mi c r os c o p y ( S E M) a n al ysi s 

 

S E M a n al y sis w as p erf or m e d wit h a J S M I T 2 0 0 ( J e ol, A kis hi m a, J A P). S E M a n al y sis w as 

c arri e d o ut t o o bs er v e t h e m or p h ol o g y of p ol y m eri c bl e n ds’ li q ui d nitr o g e n br o k e n s urf a c e. 

Li q ui d nitr o g e n w as u s e d t o pr e p ar e a cl e a n s urf a c e. T e sts w er e p erf or m e d at 5 k V wit h a 

m a g nifi c ati o n r a n gi n g fr o m x 4 0 t o x 2 0 0. All s a m pl e s w er e c ar b o n c o at e d. 

 

- F o uri er Tr a n sf o r m I nfr a r e d ( F TI R) a n al ysis 

 

F TI R a n al ysis w as p erf or m e d o n a Ni c ol et i S 1 0 I R- T F s p e ctr o m et er ( T h er m o Fis h er 

S ci e ntifi c, W alt h a m, U S A) at a fr e q u e n c y r a n g e of 5 0 0 c m – 1  t o 4 0 0 0 c m– 1 . t o c h ar a ct eri z e 

t h e c h e mi c al c o m p o siti o n of t h e s a m pl es. M e a s ur e m e nts w er e m a d e i n Att e n u at e d T ot al 

R efl e ct a n c e ( A T R) m o d e. 

 

4. 2. 5.  R es ults  

 

4. 2. 5. a.   S urf a c e c h e mistr y a n d m or p h ol o g y p r o p e rti e s  

 

Fi g u r e 4. 3 pr es e nt s P L A, P H B V, a n d C A F TI R s p e ctr a. All bi o b as e d p ol y m ers s h o w e d a 

C = O c ar b o n yl vi br ati o n at 1 7 4 9, 1 7 1 9, a n d 1 7 3 6 c m – 1  f or P L A, P H B V, a n d C A, r es p e cti v el y. 

T h e str o n g est c ar b o n yl vi br ati o n w as o bt ai n e d f or C A, w hi c h is l o gi c al c o nsi d eri n g t h at C A 

c o nt ai n s u p t o 6 a c et at e f u n cti o n al gr o u ps p er m o n o m er u nit, d e p e n di n g o n t h eir d e gr e e of 

s u bstit uti o n ( W s o o et al., 2 0 2 0). F urt h er m or e, all bi o b as e d p ol y m er s s h o w e d C – O – C 

d ef or m ati o n b et w e e n 1 3 0 0- 1 1 8 0 c m – 1 , assi g n e d t o t h e est er a n d a c et at e gr o u ps. C A als o 

s h o w e d a v er y i nt e ns e p e a k f or C – O – C d ef or m ati o n at 1 1 2 5 c m – 1 , w hi c h als o r ef ers t o t h e 

o x y g e n at o m s i n t h e ri n g str u ct ur e of it s m o n o m er, i n cr e asi n g t h e i nt e nsit y of t h e o bs er v e d 

p e a k. M or e o v er, as e x p e ct e d, all n e at bi o b a s e d p ol y m ers c o nt ai n e d – C H vi br ati o n, a n d – C H 3  

a n d – C H d ef or m ati o ns. P H B V s h o w e d p e a ks at 1 2 7 7 a n d 1 2 6 1 c m – 1 attri b ut e d t o t h e C – O – C 

str et c hi n g of t h e cr yst al p h a s e ( M a z ur et al., 2 0 2 0). A m o n g t h e st u di e d n e at bi o b as e d 

p ol y m ers, o nl y C A s h o w e d t h e pr es e n c e of – O H f u n cti o n al gr o u ps i n t h e a bs or pti o n r e gi o n 

of 3 4 8 1 c m – 1  a n d 1 6 4 9 c m– 1 . T h e s e h y dr o x yl gr o u ps i n di c at e d t h at t h e C A h a d a d e gr e e of 



s u bstit uti o n < 3 a n d c a n b e c o nsi d er e d as c ell ul os e di a c et at e ( Ws o o et al., 2 0 2 0), t h e m ost 

c o m m er ci all y a v ail a bl e C A. Fi n all y, C A h a d n o a bs or pti o n b a n ds ar o u n d 1 8 0 0 c m – 1  or 

1 7 0 0 c m – 1 . A c c or di n g t o Jil al et al. ( 2 0 1 8), t hi s o bs er v ati o n pr o v e d t h at C A a p p e ar e d t o b e 

fr e e of u nr e a ct e d a c eti c a ci d a n d of a c eti c a ci d b y pr o d u ct s. 

 

 

Fi g u r e 4. 3  : F TI R a n al ysi s of P L A, P H B V, a n d C A 

 

T h e F TI R a n al ysi s of t h e bl e n ds r e v e al e d m ol e c ul ar i nt er a cti o ns, ill ustr at e d i n Fi g u r e 4. 4 . I n 

t h e P L A: C A bl e n ds, t h e c ar b o n yl vi br ati o n p e a ks w er e n arr o w, i nt e ns e a n d u n d er w e nt a s hift 

at a hi g h er w a v e n u m b er t h a n e x p e ct e d, u p t o a w a v e n u m b er of 1 7 5 4 c m – 1  f or P L A1 _ C A 2 . 

M or e o v er, a z o o m i n t h e 3 4 0 0 c m – 1  ar e a s h o w e d t h at t h e h y dr o x yl vi br ati o n al s o s hift e d t o a 

l o w er w a v e n u m b er, fr o m 3 4 8 4 t o 3 3 0 0 c m– 1 . T hi s b e h a vi or c o ul d b e r el at e d t o s p e cifi c 

i nt er a cti o ns b et w e e n P L A a n d C A ( Xi n g et al., 2 0 1 3). T hi s i nt er a cti o n o c c urr e d b et w e e n t h e 

P L A c ar b o n yl gr o u ps a n d t h e C A h y dr o x yl gr o u p s. T h er ef or e, a c ert ai n bl e n d c o m p ati bilit y 

or str o n g bl e n d i nt erf a c e c a n b e e x p e ct e d. T h e P H B V: C A bl e n ds al s o s h o w e d a w e a k er s hift 

of C = O vi br ati o ns a n d – O H vi br ati o ns ( Fi g u r e 4. 4 c) a n d Fi g u r e 4. 4 d)), w hi c h w o ul d i m pl y 

t h at t h e i nt er a cti o n b et w e e n t h e P H B V c ar b o n yl gr o u ps a n d t h e C A h y dr o x yl gr o u ps w as 
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w e a k er t h a n i nsi d e t h e P L A: C A bl e n ds. M or e o v er, a n arr o w a n d w e a k p e a k still e xist e d at 

3 4 0 0 c m – 1 f or P H B V: C A bl e n ds. It i s a n i n di c ati o n t h at n ot all t h e h y dr o x yl f u n cti o ns h a v e 

i nt er a ct e d wit h t h e c ar b o n yl f u n cti o ns of C A. C o n c er ni n g t h e P L A: P H B V bl e n d s, n o 

i nt er a cti o n p h e n o m e n a h a v e b e e n o bs er v e d. 

 

 

Fi g u r e 4. 4  : Z o o m e d F TI R a) P L A: C A bl e n ds at 3 5 0 0 c m– 1 , b) P L A: C A bl e n ds at 

1 7 5 0 c m – 1 , c) P H B V: C A bl e n ds at 1 7 5 0 c m– 1 , d) P H B V: C A bl e n ds at 1 7 5 0 c m– 1  

 

S E M a n al ys es w er e c arri e d o ut t o b ett er u n d erst a n d t h e bl e n d m or p h ol o gi es ( Fi g u r e 4. 5 ). 

S E M pi ct ur es of n e at bi o b a s e d p ol y m ers s h o w e d, as e x p e ct e d, a c o h er e nt str u ct ur al 

h o m o g e n eit y wit h a r el ati v el y cl e a n s urf a c e. T h e c o m p o n e nts of P L A: P H B V bl e n ds w er e 

diffi c ult t o i d e ntif y s e p ar at el y. N o “ p ulli n g- o ut ” p h e n o m e n o n s e e m e d vi si bl e, a n d t h e 

i nt erf a c e s h o w e d n o p or o sit y. T h e y h a d a s e a-i sl a n d m or p h ol o g y, wit h dr o pl et s of t h e mi n or 

c o m p o n e nt i nt o t h e m ai n c o m p o n e nt. G ér ar d a n d B u dt o v a ( 2 0 1 1) al s o o bs er v e d a s e a-i sl a n d 

m or p h ol o g y, b ut wit h a pr o n o u n c e d d e c o h esi o n b et w e e n t h e diff er e nt p h as es. A d u al fi brill ar 

a n d l a m ell a e m or p h ol o g y w as vi si bl e f or C A- b as e d bl e n ds, m or e pr o n o u n c e d f or P H B V: C A 

bl e n ds. M e er e b o er et al. ( 2 0 2 0) als o o bs er v e d t hi s fi brill ar f or m f or P H B V: C A bl e n ds. T his 

m or p h ol o g y c o ul d e x pl ai n t h e r el ati v el y w e a k i nt er a cti o n o bs er v e d b y F TI R f or P H B V: C A 

bl e n ds: t h e i nt er a cti o ns b et w e e n t h e c ar b o n yl a n d h y dr o x yl gr o u ps c o ul d o nl y o c c ur at t h e 

P H B V: C A i nt erf a c e. D es pit e t hi s i m mi s ci bilit y, t h e i nt erf a c e s h o w e d l ess d el a mi n ati o n, i n 

g o o d a gr e e m e nt wit h a pr e vi o us r e p ort s u p p orti n g t h e o c c urr e n c e of i nt er a cti o n b et w e e n t h e 



p h as es ( S o u z a et al., 2 0 1 2). P L A: C A bl e n d s al s o h a d w ell- vi si bl e p h as e s, b ut t h e fi brill ar 

m or p h ol o g y s e e m e d m or e di s p ers e d. C olt elli et al. ( 2 0 2 1) al s o o bs er v e d t hi s fi brill ar 

m or p h ol o g y a n d ass o ci at e d t h e vi si bl e fi bril s wit h C A. T his m or e dis p ers e d fi brill ar 

m or p h ol o g y p artl y e x pl ai n e d t h e F TI R r e s ult s. T h e e n h a n c e d di s p ersi o n i n cr e as e d t h e 

i nt erf a c e a n d, t h er ef or e, m or e i nt er a cti o ns b et w e e n t h e c ar b o n yl gr o u ps of P L A a n d t h e 

h y dr o x yl gr o u p s of C A w er e p ossi bl e. 

 

 

Fi g u r e 4. 5  : S E M pi ct ur es of n e at bi o b as e d p ol y m ers a n d bi n ar y bl e n ds 

 

T a bl e 4. 2 pr es e nt s t h e w at er a n gl e c o nt a ct of P L A, P H B V, a n d C A o bs er v e d i n t h e lit er at ur e 

t o i n v esti g at e m or p h ol o gi c al o bs er v ati o ns f urt h er. W ett a bilit y pr o vi d es i nf or m ati o n o n a 

s urf a c e’ s h y dr o p hili c or h y dr o p h o bi c b e h a vi or b y m e as uri n g t h e a n gl e t h at a dr o p ( m ostl y 

w at er) m a k es o n t h e s urf a c e of t h e t est e d m at eri al. T h e s m all er t h e a n gl e t h at a dr o p of w at er 

m a k es o n t h e m at eri al, t h e gr e at er t h e s urf a c e e n er g y of t hi s m at eri al a n d t h e m or e h y dr o p hili c 

t h e m at eri al i s. M or e o v er, t h e m or e t h e s urf a c e e n er g y b et w e e n t h e t w o m at eri al s i s i d e nti c al, 
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t h e m or e li k el y t h e y ar e t o b e mi s ci bl e. T a bl e 4. 2 s h o ws t h at C A s urf a c e e n er g y w as m u c h 

hi g h er t h a n P L A s urf a c e e n er g y, w hi c h w as hi g h er t h a n P H B V s urf a c e e n er g y. T h es e 

fi n di n gs c o nfir m e d t h e o b s er v ati o n s of a p arti al mis ci bilit y of t h e P L A: P H B V bl e n ds. Si mil ar 

s urf a c e e n er gi e s b et w e e n P L A a n d P H B V c o ul d e x pl ai n t h e p arti al mis ci bilit y. T h e l ar g e 

s urf a c e e n er g y diff er e n c e b et w e e n C A a n d P L A: P H B V c o ul d e x pl ai n t h e r el ati v e 

i m mis ci bilit y o bs er v e d b y S E M. T h e m or e dis p er s e d m or p h ol o g y of P L A: C A bl e n ds c o ul d 

b e d u e t o a l o w er s urf a c e e n er g y diff er e n c e b et w e e n P L A: C A c o m p ar e d t o P H B V: C A.  

 

T a bl e 4. 2  : W at er a n gl e c o nt a ct of P L A, P H B V, a n d C A 

Bi o b as e d p ol y m er  W at er c o nt a ct a n gl e ( °)  R ef er e n c e s  

P L A  8 5 ,2  ( T ej a d a-Oli v er o s et al., 2 0 2 1)  

P L A  7 0  (J ari y a s a k o olr oj, 2 0 1 4) 

P L A  7 7 ,5  ( L a p ut et al., 2 0 1 9) 

P L A  8 1  ( P ar a g k u m ar N et al., 2 0 0 6) 

P H B V ( 8 % H V)  8 7, 9  ( S a nt os et al., 2 0 1 1) 

P H B V ( 1 2 % H V)  8 6 ,8 ± 2 ,0  ( S a nt os et al., 2 0 1 1) 

P H B V ( 1 4 % H V)  8 8 ,8 ± 2 ,1  ( S a nt os et al., 2 0 1 1) 

P H B V  9 7 , 1 ( S h u ai et al., 2 0 2 0) 

C A  5 6  ( Ali, 2 0 2 0) 

C A 2 2  5 4 ,7  ( G u e z g u e z et al., 2 0 1 3) 

C A 2 5  5 6 ,5  ( G u e z g u e z et al., 2 0 1 3) 

C A  3 7 ,6 ± 1 ,2  (I q hr a m m ull a h et al., 2 0 2 0) 

 

4. 2. 5. b.  Di el e ctri c pr o p erti es 

  

Fi g u r e 4. 6 a) s h o ws t h e di el e ctri c c o nst a nt of P L A: P H B V bl e n d s a s a f u n cti o n of fr e q u e n c y 

at 2 0 ° C. I n g o o d a gr e e m e nt wit h pr e vi o us fi n di n gs, i n cr e asi n g t h e fr e q u e n c y d e cr e as e d t h e 

ε’ ( Ci u pri n a et al., 2 0 2 0; G all ot- L a v all e e a n d H e u x, 2 0 1 3; K h o u aj a et al., 2 0 2 1). T his 

p h e n o m e n o n w as d u e t o p o or di p ol ar p ol ari z ati o n wit h t h e fr e q u e n c y i n cr e asi n g, s y n o n y ms 

of li mit e d m ol e c ul ar m o bilit y b et w e e n t h e el e ctri c fi el d a n d t h e p ol ar gr o u ps ( K h o u aj a et al., 

2 0 2 1). At 1 0 0 H z a n d 2 0 ° C, a ԑ’ of 2, 4 2 a n d 3, 1 9 f or P L A a n d P H B V, r es p e cti v el y, w as 

m e as ur e d. T h e o b s er v e d b e h a vi ors w er e c o h er e nt wit h t h os e r e p ort e d i n t h e lit er at ur e 

( Ci u pri n a et al., 2 0 2 0; G all ot- L a v all e e a n d H e u x, 2 0 1 3; L ar g u e c h et al., 2 0 2 1). T h e a d diti o n 

of P H B V i nt o P L A sli g htl y i n cr e as e d t h e ԑ’. At a n y fr e q u e n c y, t h e di el e ctri c c o nst a nt of t h e 

P L A: P H B V bl e n ds f oll o w e d t h e r ul e of mi xt ur es a n d t h e fr e q u e n c y aff e ct e d o nl y sli g htl y t h e 



di el e ctri c c o nst a nt of P H B V: P L A bl e n ds. Fi g u r e 4. 6 b) a n d Fi g u r e 4. 6 c) pr es e nt t h e 

di el e ctri c c o nst a nt of C A- b as e d bl e n ds.  

 

 

Fi g u r e 4. 6  : Di el e ctri c c o nst a nt ԑ’ of a) P L A: P H B V bl e n ds, b) P H B V: C A bl e n ds, 

c) P L A: C A bl e n ds @ 2 0 ° C 

 

At 1 0 0 H z a n d 2 0 ° C, a ԑ’ of 4, 4 7 w as o bs er v e d f or C A, 8 4 % a n d 4 0 % hi g h er t h a n P L A a n d 

P H B V, r es p e cti v el y. T his hi g h er di el e ctri c c o nst a nt w as ass o ci at e d wit h t h e h y dr o x yl gr o u ps 

of C A ( as s h o w n i n Fi g u r e 4. 3 ). T his pr es e n c e of p ol ar gr o u ps i n cr e as e d t h e p ossi bl e 

i nt er a cti o n of t h e bi o b as e d p ol y m er wit h t h e pr es e n c e of t h e a p pli e d el e ctri c fi el d, t h er e b y 

i n cr e a si n g it s p er mitti vit y ( K h o u aj a et al., 2 0 2 1). A si mil ar i m pr o v e m e nt of t h e di el e ctri c 

c o nst a nt b y a d di n g a p ol ar c o m p o n e nt i nt o a n a p ol ar m at eri al w as o b s er v e d b y L ar g u e c h et 

al. ( 2 0 2 1) f or j ut e fi b ers i n a t h er m o pl asti c m atri x, a n d b y J o h ns a n d N a k as o n ( 2 0 1 1) a n d 

L ar g u e c h et al. ( 2 0 2 1) f or a n o n p ol ar n at ur al r u b b er a n d p ol ar c hit os a n bl e n ds. T h e v ari ati o n 

of ε’ a s a f u n cti o n of t h e t est e d bl e n ds s e e m e d t o f oll o w a r ul e of mi xt ur es f or all fr e q u e n ci es. 

 

Fi g u r e 4. 7 s h o ws t h e di el e ctri c c o nst a nt of all t h e pr o d u c e d bl e n d s as a f u n cti o n of 

t e m p er at ur e at 1 0 0 H z. T h e t e m p er at ur e i n cr e as e e n h a n c e d t h e di el e ctri c c o nst a nt f or t h e n e at 

bi o b as e d p ol y m ers a n d all t est e d bl e n ds. T h e ԑ’ P L A , ԑ’P H B V , a n d ԑ’C A  i n cr e as e d fr o m 2, 4 2, 

2, 8 5, a n d 4, 4 4 at 0 ° C t o 4, 9 5, 9, 3 3, a n d 5, 5 2 at 1 6 0 ° C, r es p e cti v el y. T his p h e n o m e n o n c o ul d 

b e attri b ut e d t o t h e p ol y m ers’ t h er m al s oft e ni n g, all o wi n g t h e m a cr o m ol e c ul ar c h ai ns t o 

f oll o w m or e e asil y t h e el e ctri c fi el d s wit c hi n g ( D e s h m u k h et al., 2 0 1 7). T h e ε’ P H B V  w as v er y 
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t h er m al s e nsiti v e b e y o n d 1 4 0 ° C, i n cr e asi n g fr o m 5, 9 t o 9, 3 b et w e e n 1 4 0 a n d 1 6 0 ° C 

m e as ur e d at 1 0 0 H z. D es pit e its hi g h er ε’, C A p oss e ss e d t h e m ost st a bl e di el e ctri c c o nst a nt 

as a f u n cti o n of t e m p er at ur e c o m p ar e d t o t h e ot h er t w o bi o b as e d p ol y m ers. T h e ε’ C A  b et w e e n 

0 a n d 1 6 0 ° C i n cr e as e d b y o nl y 2 4 % c o m p ar e d t o ε’ P L A  a n d ε’P H B V , w hi c h i n cr e as e d b y 1 0 4 

a n d 2 2 7 %, r es p e cti v el y. T hi s d e m o nstr at e d t h e l o w ε’ v ari a bilit y of C A as a f u n cti o n of 

t e m p er at ur e, e n c o ur a gi n g it s us e i n di el e ctri c a p pli c ati o ns o v er a wi d e t e m p er at ur e r a n g e. 

Fi g u r e 4. 7 a) al s o s h o w s t h at t h e α-r el a x ati o n of t h e P L A a n d P H B V w a s a ss o ci at e d wit h a 

str o n g i n cr e as e i n t h e di el e ctri c c o nst a nt ( B a di a et al., 2 0 1 7; G all ot- L a v all e e a n d H e u x, 

2 0 1 3). T g  P H B V  a n d Tg  P L A  w er e f o u n d at 1 1 ° C a n d 6 1 ° C at 1 0 0 H z, d et er mi n e d fr o m t h e 

T o ns et  of t h e r e al p art ( Hsi a o, 2 0 1 3).  

 

 

Fi g u r e 4. 7  : Di el e ctri c c o nst a nt ԑ’ of a) P L A: P H B V bl e n d s, b) P H B V: C A bl e n ds, 

c) P L A: C A bl e n ds v ers u s t e m p er at ur e @ 1 0 0 H z 

 

T h e ε’ i n cr e as e ass o ci at e d wit h t h e α-r el a x ati o n w a s d u e t o t h e tr a n siti o n b et w e e n t h e gl ass y 

a n d r u b b er y st at e of t h e p ol y m ers, w hi c h i n cr e as es t h e m o bilit y of t h e m a cr o m ol e c ul ar c h ai ns 

a n d t h us t h eir p ol arit y. B a di a et al. ( 2 0 1 7) al s o r e p ort e d a n i n cr e as e i n t h e di el e ctri c c o nst a nt 

of P L A at 6 0 º C at l o w fr e q u e n ci e s, ass o ci at e d wit h a n i n cr e as e of i o ni c m o bilit y aft er t h e 

gl ass tr a nsiti o n of P L A. A b o v e 8 0 ° C, ε’ P L A  d e cr e as e d d u e t o a c ol d cr yst alli z ati o n 

p h e n o m e n o n, d e cr e asi n g t h e s oft e ni n g b y a cr yst alli n e str u ct ur e a n d i n cr e asi n g t h e 

m e c h a ni c al p erf or m a n c es ( B e g et al., 2 0 2 3; C h ai et al., 2 0 2 2). Fi g u r e 4. 7 b)  al s o s h o w e d a n 

α-r el a x ati o n of C A at 8 9 ° C at a fr e q u e n c y of 1 0 0 H z wit h t h e T o ns et  of t h e r e al p art. T h e c ol d 



cr yst alli z ati o n a n d α-r el a x ati o n of P L A i n t h e P L A: C A bl e n ds w er e al s o vi si bl e b ut at a l o w er 

t e m p er at ur e d u e t o t h e pr es e n c e of C A pl asti ci z er (Fi g u r e 4. 7 c)). 

 

Fi g u r e 4. 8 a)  t o Fi g u r e 4. 8 c) s h o w s t h e di el e ctri c l oss of all bl e n ds as a f u n cti o n of fr e q u e n c y 

at 2 0 ° C, w hi c h r e pr es e nt s t h e el e ctr o m a g n eti c e n er g y c o n v ert e d i nt o h e at.  

 

 

Fi g u r e 4. 8  : L o g ( di el e ctri c l oss ԑ ”) of a) P L A: P H B V bl e n ds, b) P H B V: C A bl e n d s, 

c) P L A: C A bl e n ds @ 2 0 ° C  

 

T h e hi g h P L A- c o nt e nt bl e n ds h a d t h e l o w est di el e ctri c l oss es of all t est e d bi o b as e d bl e n ds. 

T hi s c o ul d b e d u e t o t h e a m or p h o us str u ct ur e of t h e us e d P L A ( c o nfir m e d b y D S C t est s). I n 

c o ntr ast, P H B V g a v e a hi g h er v al u e of ε ” t h a n P L A. T hi s m a y b e d u e t o t h e pr es e n c e of t h e 

α-r el a x ati o n of P H B V, as pr es e nt e d i n Fi g u r e 4. 7 a). I n a d diti o n, pr eli mi n ar y D S C a n al y s es 

c o nfir m e d t h e hi g hl y cr y st alli n e c h ar a ct er of P H B V ( X cr  = 6 4 %). T h e lit er at ur e al s o g a v e a n 

X cr  of a b o ut 6 0 % f or P H B V ( C arli et al., 2 0 1 1). T h e hi g h cr yst alli n e c o nt e nt c o ul d g e n er at e 

di el e ctri c l oss r e gi o ns ( K h o u aj a et al., 2 0 2 1), i n cr e asi n g t h e ε ”. At hi g h fr e q u e n ci es 

( > 1 0 0 k H z), C A p o ss ess e d t h e hi g h est ε ”. T hi s c o ul d b e d u e t o t h e hi g h er pr es e n c e of 

h y dr o x yl gr o u p s c o ntri b ut e d b y C A t h at c a n p ol ari z e a n d t h e n i n d u c e l oss e s i n t h e m at eri al 

( K h o u aj a et al., 2 0 2 1). At l o w fr e q u e n ci es, P L A 1 _ C A 2  s h o w e d t h e hi g h est ε ”. T hi s c o ul d b e 

d u e t o t h e pl asti ci z er pr e s e nt i n C A, w hi c h r e d u c es t h e t e m p er at ur e ass o ci at e d wit h t h e α-

r el a x ati o n p h e n o m e n o n of P L A. Fi g u r e 4. 7 c) s h o w e d t h at t h e α-r el a x ati o n of P L A i n 
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P L A 1 _ C A 2  w as pr es e nt ar o u n d 2 0 ° C, w hi c h w as t h e m ai n r e as o n f or t hi s i n cr e a s e at l o w 

fr e q u e n c y.  

 

4. 2. 5. c.  R h e ol o gi c al pr o p erti e s 

 

Fi g u r e 4. 9 a n d  Fi g u r e 4. 1 0 s h o w t h e vi s c o el asti c pr o p erti es of t h e diff er e nt bl e n ds.  

 

 

Fi g u r e 4. 9  : L o g (l oss m o d ul us G ”) of a) P L A: P H B V bl e n ds, b) P H B V: C A bl e n ds, c) 

P L A: C A bl e n ds v ers u s fr e q u e n c y  

 

 

Fi g u r e 4. 1 0  : L o g ( c o m pl e x vi s c o sit y η * of a) P L A: P H B V bl e n d s, b) P H B V: C A bl e n ds, c) 

P L A: C A bl e n ds v ers u s fr e q u e n c y  



All t h e bl e n ds s h o w e d a s h e ar-t hi n ni n g b e h a vi or, wit h i n cr e as e d l oss m o d ul u s ( G ”) a n d a 

st e a d y d e cr e a s e i n c o m pl e x vi s c osit y ( η *) wit h i n cr e a si n g fr e q u e n ci es. F or t h e n e at P L A, t h e 

c o m pl e x vis c osit y a p p e ar e d st a bl e at l o w fr e q u e n ci es a n d d e cr e as e d aft er f > 1 0 r a d·s – 1 . P L A, 

P L A 2 _ P H B V 1 , P L A1 _ P H B V 2 , a n d P H B V p oss e ss e d a N e wt o ni a n pl at e a u at f < 1 0 r a ds· s– 1 , 

w h er e t h e vis c osit y i s i n d e p e n d e nt of t h e s h e ar r at e, a n d als o n a m e d z er o s h e ar vis c osit y ( η 0 ). 

B y a p pl yi n g t h e Cr oss e q u ati o n ( V ol p e et al., 2 0 1 8), t h e η 0 P L A , η0 P L A 2 _ P H B V 1 , η0 P L A 1 _ P H B V 2 , 

a n d η 0 P H B V  w as f o u n d at 4 6 3, 3 9 2, 2 1 7, a n d 8 3 P a·s, r es p e cti v el y. T hi s st e a d y v ari ati o n w as 

als o o b s er v e d b y G o n z al e z- G ar z o n et al. ( 2 0 1 8). T h us, P L A: P H B V bl e n ds w er e c o n si d er e d 

as p arti all y mis ci bl e ( Y u a n d Z h o u, 2 0 1 2). T h e P H B V c o nt e nt als o r e d u c e d t h e vis c o el asti c 

b e h a vi or a n d d e cr e as e d t h e G ” of P L A bl e n ds. T h e hi g h er vis c o el asti c b e h a vi or of P L A 

c o m p ar e d t o P H B V m a y b e r el at e d t o t h e p ol y m er gr a d es. T h e P L A u s e d w as a n e xtr usi o n 

gr a d e, w hil e t h e P H B V w as a n i nj e cti o n gr a d e. F or t h e s a m e p ol y m er, a n i nj e cti o n gr a d e 

oft e n p oss e ss es a s h ort er c h ai n l e n gt h t h a n a n e xtr u si o n gr a d e. As t h e c h ai n l e n gt h is dir e ctl y 

li n k e d t o t h e c o m pl e x vis c osit y ( N or o o zi et al., 2 0 1 2), t h e vis c osit y diff er e n c e c a n b e 

e x pl ai n e d b y a hi g h er p ol y m eri z ati o n d e gr e e of P L A. At l o w fr e q u e n ci e s, η * P H B V  a n d 

η * P L A 1 _ P H B V 2  d e cr e as e d. T his r es ult w as d u e t o t h e d e gr a d ati o n of P H B V ass o ci at e d wit h a 

t o o-l o n g a p pli c ati o n of t e m p er at ur e, w hi c h c a u s e d s ci ssi o ns i n t h e m a cr o m ol e c ul ar c h ai n s 

a n d t h us d e cr e as e d η * ( L aj e w s ki et al., 2 0 2 1). 

 

F urt h er m or e,  Fi g u r e 4. 1 0 s h o ws C A- b a s e d bl e n ds’ c o m pl e x vis c osit y. T h e i n v esti g ati o n 

s h o w e d t h at C A w as m u c h m or e vis c o us t h a n P L A a n d P H B V. At 1 8 0 ° C a n d 1 r a d·s – 1 , C A 

h a d a c o m pl e x vi s c o sit y of 8 1 2 9 P a· s, a n d a N e wt o ni a n pl at e a u c a n b e e xtr a p ol at e d at 

3, 5 3 * 1 0 4  P a·s usi n g t h e Cr oss e q u ati o n, w hi c h is 4 2 5 a n d 7 6 ti m e s hi g h er t h a n P H B V a n d 

P L A r es p e cti v el y. T h e hi g h stiff n e ss of t h e c ell ul o si c c h ai n (J. Z h a n g et al., 2 0 2 3), t h e hi g h 

b ul ki n g eff e ct of t h e C A m o n o m er u nit d u e t o t h e a c et yl f u n cti o n s, a n d t h e h y dr o x yl gr o u p s 

cr e ati n g h y dr o g e n b o n ds b et w e e n t h e C A m a cr o m ol e c ul ar c h ai ns ar e f a ct or s t h at c a n i n cr e a s e 

t h e e nt a n gl e m e nt of t h e s yst e m. It g a v e a hi g h er c o m pl e x vis c osit y t h a n P H B V a n d P L A ( M a 

et al., 2 0 1 8). T hi s hi g h er m e as ur e d vis c osit y c o ul d b e t h e r e as o n f or t h e l o w t h er m al 

v ari a bilit y of t h e di el e ctri c c o nst a nt of C A. T h e v er y li mit e d m o bilit y of t h e c h ai ns li mits t h e 

p ol ari z ati o n p ot e nti al. C o n c er ni n g t h e bl e n ds, P L A: P H B V f oll o w e d t h e vis c osit y a n d 

c o m pl e x m o d ul u s r ul e of mi xt ur es, c o nfir mi n g t h e F TI R o b s er v ati o ns t h at n o s p e cifi c 
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i nt er a cti o n s o c c urr e d b et w e e n P L A a n d P H B V. H o w e v er, t h e C A- b as e d bl e n ds h a d a 

vis c osit y a n d a c o m pl e x m o d ul us m u c h hi g h er t h a n t h eir c o nstit u e nts, i n di c ati n g of s p e cifi c 

i nt er a cti o n s b et w e e n t h e h y dr o x yl gr o u ps of C A a n d t h e c ar b o n yl gr o u ps of P L A a n d P H B V. 

 

4. 2. 6.  C o n cl usi o n s 

 

T his st u d y i n v esti g at e d t h e di el e ctri c a n d r h e ol o gi c al pr o p erti es of c ell ul os e a c et at e ( C A), 

p ol yl a cti c a ci d ( P L A), a n d p ol y h y dr o x y b ut yr at e- c o- v al er at e ( P H B V) bi o b as e d p ol y m eri c 

bl e n d s. T h e i n c or p or ati o n of C A i nt o P L A a n d P H B V si g nifi c a ntl y e n h a n c e d t h eir di el e ctri c 

b e h a vi or. At 1 0 0 H z a n d 2 0 ° C, ε’ C A  w as 4 1 a n d 8 3 % hi g h er t h a n ε’P L A  a n d ε’P H B V , 

r es p e cti v el y. T h e f a ct t h at C A f a v or e d hi g h di el e ctri c p ol ari z ati o n h as b e e n ass o ci at e d wit h 

t h e h y dr o x yl gr o u ps of C A. T h e i nfl u e n c e of t e m p er at ur e w as a n i m p ort a nt k e y p ar a m et er 

f or all t h e t est e d bl e n d s. H o w e v er, t h e C A- b a s e d bl e n ds w er e t h e l e ast s e nsiti v e t o 

t e m p er at ur e v ari ati o n. T h e di el e ctri c c o nst a nt of C A b et w e e n 0 a n d 1 6 0 ° C i n cr e as e d b y o nl y 

2 4 %, c o m p ar e d t o P L A a n d P H B V, w hi c h i n cr e as e d b y 9 5 a n d 2 2 8 %, r es p e cti v el y. T h e s e 

r es ults s h o w e d t h at P L A- b as e d bl e n d s ar e pr ef err e d f or l o w-t e m p er at ur e di el e ctri c i ns ul ati o n 

a p pli c ati o ns, a n d C A- b a s e d bl e n ds ar e pr ef err e d f or hi g h-t e m p er at ur e di el e ctri c i ns ul ati o n 

a p pli c ati o ns. R e g ar di n g t h e r h e ol o gi c al pr o p erti e s, r es ults s h o w e d t h at all t est e d m at eri als 

h a v e a s h e ar-t hi n ni n g b e h a vi or. T h e n e at p ol y m ers a n d t h e P L A: P H V bl e n ds p oss ess e d a 

N e wt o ni a n pl at e a u at t h e t est e d m e as uri n g c o n diti o ns. H o w e v er, t h e P H B V: C A a n d P L A: C A 

bl e n d s w er e m u c h m or e vis c o us d u e t o m ol e c ul ar i nt er a cti o n b et w e e n t h e h y dr o x yl gr o u ps 

of C A a n d t h e c ar b o n yl gr o u ps of P L A a n d P H B V. T h e y di d n ot h a v e a pr e di ct a bl e 

N e wt o ni a n pl at e a u at t h e m e as ur e m e nt c o n diti o n t est e d. T h e S E M a n d r h e ol o gi c al r es ults 

s h o w e d t h at t h e bl e n d s d o n ot h a v e t h e s a m e m or p h ol o g y. P L A: P H B V w as p arti all y mi s ci bl e, 

a n d P L A: C A a n d P H B V w er e i m mis ci bl e. T h e c o m p ati bilit y of t h e bl e n d s c o ul d b e r el at e d 

t o t h e d u al h y dr o p h o bi c: h y dr o p hili c c h ar a ct er of t h e n e at p ol y m ers us e d. A cl a ssifi c ati o n of 

t h e c o m p ati bilit y of t h e bl e n d s w o ul d gi v e t h e c o m p ati bilit y of P L A: P H B V bl e n ds > > > 

c o m p ati bilit y of P L A: C A bl e n ds > c o m p ati bilit y of P H B V: C A bl e n ds. M ol e c ul ar 

i nt er a cti o n s w er e pr es e nt i n t h e i nt erf a c e of P L A: C A a n d P H B V: C A. T h e P L A: C A bl e n ds 

h a d a m or e dis p ers e d p h a s e t h a n P H B V: C A, t h e hi g h er i nt er a cti o n f or P L A: C A o bs er v e d b y 



F TI R e x pl ai n t his fi n di n g. F ut ur e st u di es will i n cl u d e m e c h a ni c al a n al y s es t o pr o vi d e a b ett er 

u n d erst a n di n g of t h e p erf or m a n c e of t h es e n e w bi o b as e d p ol y m eri c bl e n ds. 

 

4. 3.  Dis c us si o ns et bil a n d u C h a pit r e 4 

 

L es o bj e ctifs é v o q u és p o ur c e c h a pitr e o nt p u êtr e att ei nt s a v e c s u c c ès d ur a nt c ett e p h as e. Si x 

diff ér e nts m él a n g es bi n air es, ai nsi q u e l es tr oi s p ol y m èr es p urs, o nt p u êtr e mis e n œ u vr e p ar 

t h er m o c o m pr essi o n et t est és. L es r és ult ats di él e ctri q u es o nt bi e n c o nfir m é q u e l es m él a n g es 

bi n air es g ar d ai e nt l es p erf or m a n c es di él e ctri q u e s d e l e urs c o nstit u a nt s, m ais a v e c q u el q u es 

v ari ati o ns e n f o n cti o n d e l e ur n at ur e. D es a n al ys e s d e c o n d u cti vit é él e ctri q u e pr o p os é es e n 

T a bl e A 1  (A n n e x e 4 ) et d es a n al y s es d e c o n st a nt e di él e ctri q u e à h a ut e fr é q u e n c e a v e c u n 

s p e ctr o m ètr e K e ysi g ht E 4 9 9 1 A ( T a bl e A 2  et Fi g u r e A 8 ) o nt a ussi c o nfir m é l e s 

o b s er v ati o ns r é alis é es d a ns l’ arti cl e p u bli é. L e C A p oss è d e u n e p er mitti vit é pl us i m p ort a nt e 

q u e l e P L A et l e P H B V. S el o n l a cl assifi c ati o n d e D u b ois ( 2 0 0 1), l e P L A et l e P H B V p e u v e nt 

êtr e c o nsi d ér és c o m m e d es p ol y m èr e a p ol air es et l e C A c o m m e p ol y m èr e f ai bl e m e nt p ol air e, 

e n a c c or d a v e c l es o bs er v ati o ns d e l a s y nt h ès e bi bli o gr a p hi q u e. C e s r és ult ats o nt p u a ussi êtr e 

mis e n c orr él ati o n a v e c l es r és ult ats F TI R, o ù s e ul l e C A p o ss é d ait bi e n d es gr o u p e s 

h y dr o x yl es p ol air es. Il a a ussi ét é r e m ar q u é q u e l es m él a n g es à b as e d e C A a u g m e nt ai e nt 

f ort e m e nt l a vis c osit é d e s m él a n g e s et d o n c alt èr er ai e nt p ot e nti ell e m e nt l’i m pri m a bilit é d es 

m él a n g e s si l e C A r e pr és e nt e u n e p art tr o p i m p ort a nt e d u m él a n g e. C e p h é n o m è n e, s el o n l a 

litt ér at ur e, s er ait ass o ci é à d e s i nt er a cti o ns h y dr o g è n e e ntr e l es gr o u p es h y dr o x yl es d u C A et 

l es gr o u p es c ar b o n yl e s d u P L A et/ o u d u P H B V. 

 

C o n c er n a nt l es r és ult ats t h er mi q u es d es m él a n g es pr és e nt és e n A n n e x e 5 , l es r é s ult ats D S C 

o nt m o ntr é q u e l e P L A et l e C A pr és e nt ai e nt u n e m or p h ol o gi e a m or p h e p ar r a p p ort a u P H B V, 

h a ut e m e nt crist alli n ( Fi g u r e A 9  et T a bl e A 3 ). L e pl astifi a nt d u C A a c o m m e pr é v u i m p a ct é 

l es t e m p ér at ur es d e r el a x ati o n d u P L A et P H B V e n di mi n u a nt l’ é n er gi e n é c ess air e à l e ur 

a p p ariti o n. L es r és ult ats A T G o nt m o ntr é q u e l e P L A ét ait l e p ol y m èr e l e pl u s st a bl e p ar 

r a p p ort a u P H B V et a u C A (Fi g u r e A 1 0  et T a bl e A 4 ). C C e d er ni er a l a pl us f ai bl e T9 5  %, 

e n r ai s o n d e l a d é gr a d ati o n d es gr o u p es a c ét yl es. L es a n al ys es D M A c o m pl é m e nt air es 

(A n n e x e 6 ) et B D S o nt a ussi m o ntr é q u e l es p ol y m èr es n’ o nt p a s l e m ê m e c o m p ort e m e nt e n 
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f o n cti o n d e l a t e m p ér at ur e. L e P H B V, s e mi- cri st alli n, n’ a v u s es pr o pri ét é s m é c a ni q u es 

alt ér é es q u’ u ni q u e m e nt v ers s a T m  (Fi g u r e A 1 1 ). L e C A e st r est é r el ati v e m e nt st a bl e et l e 

P L A a s u bi u n p h é n o m è n e d e T c c i m p ort a nt v ers l es 8 0- 1 0 0 ° C. L a pr és e n c e d’i nt er a cti o ns 

h y dr o g è n e et l a pr é s e n c e d u pl a stifi a nt e x pli q u er ai e nt p o ur q u oi l e c o m p ort e m e nt 

t h er m o m é c a ni q u e d es m él a n g es P L A: C A et P H B V: C A n e s o nt p as li n é air es. 

 

P o ur l e c h oi x d u m él a n g e à s él e cti o n n er p o ur l a pr o d u cti o n p ar i m pr essi o n 3 D, l a Fi g u r e 

4. 1 1  pr és e nt e l es pr o pri ét é s cl és d e s diff ér e nt s m él a n g es d a ns u n gr a p hi q u e r a d ar. 

 

 

Fi g u r e 4. 1 1  : Gr a p hi q u e r a d ar d e s p erf or m a n c es di él e ctri q u es et m é c a ni q u e s, l a st a bilit é d e 

c es d er ni èr es e n t e m p ér at ur e, l a t e n u e à l a t e m p ér at ur e à 1 8 0 ° C et d e l’ ori gi n alit é 

s ci e ntifi q u e d u pr oj et d es m él a n g e s c ar a ct éri s és e n C h a pit r e 4 .  

 

L es r é s ult ats o nt m o ntr é q u e l es m él a n g es P L A/ P H B V, m al gr é l e urs pr o pri ét és m é c a ni q u es 

(A n n e x e 6 ) et di él e ctri q u es p erti n e nt es p o ur u n e utilis ati o n e n i s ol a nt él e ctri q u e ri gi d e, o nt 

l e urs pr o pri ét és s é v èr e m e nt i m p a ct é es p ar l a t e m p ér at ur e. D e pl us, l a t e n u e d u m él a n g e à 



1 8 0 ° C est m é di o cr e. P o ur r a p p el, l’i m pr essi o n 3 D n é c essit e u n mi ni m u m d e tr ois mi s es e n 

œ u vr e s u c c essi v es, c e q ui ris q u e d e f air e a c c u m ul er r a pi d e m e nt d e l a d é gr a d ati o n t h er mi q u e 

d a ns l e P H B V, li mit a nt gr a n d e m e nt s o n p ot e nti el. M al gr é d e pl us f ai bl es pr o pri ét é s 

m é c a ni q u e s et di él e ctri q u es, l es m él a n g e s P L A: C A p o ss è d e nt u n e b o n n e st a bilit é 

t h er m o di él e ctri q u e, u n e b o n n e t e n u e à 1 8 0 ° C, et a v e c u n p ot e nti el f ort d’i n n o v ati o n, c ar 

a u c u n arti cl e à n otr e c o n n ais s a n c e n e l’ a utili s é p ar i m pr essi o n 3 D, o u p o ur u n e a p pli c ati o n 

e n is ol ati o n él e ctri q u e. C e m él a n g e a d o n c ét é c h oi si p o ur l’ a p pli c ati o n e n i m pr essi o n 3 D, 

a v e c c e p e n d a nt u n e vi s c osit é, u n eff et pl a stifi a nt et d e d é gr a d ati o n d es gr o u p e s a c ét yl e à 

s ur v eill er.   
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C h a pit r e 5)  C o n c e pti o n et 

c a r a ct é ri s ati o n d e m él a n g es 

p ol y m é ri q u e s P L A: C A p o u r i m p r essi o n 

3 D 

5. 1.   I nt r o d u cti o n 

 

C e ci n q ui è m e c h a pitr e vis e à utilis er l a str at é gi e d e c o n c e pti o n d e m él a n g es p ol y m éri q u es 

é v o q u és e n s y nt h ès e bi bli o gr a p hi q u e p o ur pr o d uir e d es m at éri a u x vi s a nt u n e a p pli c ati o n e n 

is ol ati o n él e ctri q u e gr â c e à l’i m pr essi o n 3 D. L es o bs er v ati o ns d u C h a pit r e 4  o nt m o ntr é q u e 

l e m él a n g e P L A: C A s er ait a p pr o pri é p o ur u n e ét u d e a p pr of o n di e. L e c h oi x d’ u n t el m él a n g e 

est a ussi p erti n e nt à pl u s d’ u n titr e. I n c or p or er l e P L A d a ns l e m él a n g e p o ur i m pr essi o n 3 D 

est i nt ér e ss a nt, c ar l e P L A est u n p ol y m èr e hist ori q u e d a ns c e pr o c é d é, d o n c d éj à tr ès 

d é m o cr atis é et d o n c bi e n m aîtris é. D e pl u s, utilis er l e C A c o m m e c o nstit u a nt d u m él a n g e est 

i nt ér ess a nt afi n d e f a v oris er l’ utilis ati o n d e bi o m ass e c ell ul o si q u e d a ns à l a f ois l e d o m ai n e 

di él e ctri q u e et d a ns l e d o m ai n e d e l’i m pr essi o n 3 D. P o ur fi nir, tr ès p e u d e litt ér at ur e et d o n c 

d e r et o ur d’ e x p éri e n c e e xist e à l’ h e ur e a ct u ell e s ur l a f ais a bilit é d’ utilis er d e l a c ell ul os e s o us 

f or m e t h er m o pl asti q u e e n i m pr e ssi o n 3 D p ar F F F. Il s er ait d o n c à l a f ois p erti n e nt et i n n o v a nt 

d’ ét u di er d e pr ès d e t el s m él a n g es. Ai nsi, l es o bj e ctifs vis és d ur a nt c ett e c a m p a g n e s er o nt 

d e : 

 

- Ét u di er l’i m pri m a bilit é d es m él a n g es P L A: C A et é v al u er l e p ot e nti el d u C A d a ns l e 

d o m ai n e di él e ctri q u e p ar i m pr essi o n 3 D. 

 

- Ét u di er c o m m e nt l e C A i nfl u e n c er a l es pr o pri ét és di él e ctri q u es, m é c a ni q u es et 

vis c o él a sti q u es d es m él a n g es P L A: C A. 

 



- O pti mi s er l es pr o pri ét és m é c a ni q u e s et di él e ctri q u e s d e t els m at éri a u x p o ur u n e 

a p pli c ati o n e n is ol ati o n él e ctri q u e p ar l’ utili s ati o n d’ u n pl a n d’ e x p éri e n c e. 

 

C o m pt e t e n u d es c o n n aiss a n c es g é n ér al es et a c c u m ul é es d ur a nt l a s y nt h ès e bi bli o gr a p hi q u e, 

l es h y p ot h ès es ci- c o ntr e s o nt pr o p o s é es :  

 

- L’ aj o ut d e C A a u g m e nt er a l e s pr o pri ét és di él e ctri q u es et d e c o n d u cti vit é d e s 

m él a n g e s, t o ut a u g m e nt a nt l a vis c o él asti cit é d es m él a n g es e n ét at f o n d u, ris q u a nt d e 

c o m pl e xifi er l’i m pri m a bilit é d es m él a n g es à h a ut t a u x d e C A. 

 

- L’ aj o ut d e C A di mi n u er a l e s pr o pri ét és m é c a ni q u e s et l es t e m p ér at ur es d e r el a x ati o n 

d u P L A, p ar l a pr és e n c e d u pl astifi a nt d u C A.  

 

- L’i m pr e ssi o n 3 D a m éli or er a l e p ot e nti el d’ a p pli c ati o n e n b ass e p er mitti vit é d e t els 

m él a n g e s p ar aj o ut d e p or osit é i nt er n e i n h ér e nt e a u pr o c é d é d’i m pr essi o n, m ais c es 

p or osit é s r é d uir o nt l e urs p ot e nti els m é c a ni q u es. 

 

- L’ a m éli or ati o n d es pr o pri ét és d’is ol ati o n él e ctri q u e d e l’i m pr essi o n 3 D c o m p e ns er a 

l’ aj o ut d e C A. 

 

- U n pl a n d e T a g u c hi s er ait p erti n e nt p o ur f air e v ari er l es p ar a m ètr es d’i m pr e ssi o n et 

p o ur f air e di mi n u er l e t e m p s d e c ar a ct éris ati o n. 

 

- S el o n l e pl a n d e T a g u c hi, l e t a u x d e r e m pliss a g e di mi n u er a l a c o nst a nt e di él e ctri q u e, 

l a c o n d u cti vit é él e ctri q u e, m ais a ussi di mi n u er a l e m o d ul e d e st o c k a g e, et l’ é p ais s e ur 

d e c o u c h e a u g m e nt er a l a c o nst a nt e di él e ctri q u e, l a c o n d u cti vit é él e ctri q u e et a ussi l e 

m o d ul e d e st o c k a g e d e t el s m él a n g es. 

 

C e c h a pitr e s e di vis e e n tr ois p arti e s. L a pr e mi èr e p arti e c o nsist e e n u n arti cl e pr és e nt a nt u n e 

ét u d e d ét aill é e d es pr o pri ét és di él e ctri q u es et vis c o él asti q u es d es m él a n g e s P L A: C A 

i m pri m és e n 3 D. L a d e u xi è m e p arti e c o nsist e e n u n arti cl e vis a nt à o pti mis er l es pr o pri ét és 
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di él e ctri q u es et d e m é c a ni q u e d y n a mi q u e d es m él a n g es P L A: C A a u tr a v ers d’ u n pl a n d e 

T a g u c hi. L e tr oisi è m e arti cl e pr o p os e u n e ét u d e s y nt h éti q u e d es m at éri a u x d é v el o p p és d ur a nt 

c e c h a pitr e. P o ur fi nir, u n e p arti e dis c ussi o n s er a pr o p os é e. 

 

5. 2.  Di el e ct ri c a n d vis c o el asti c p r o p e rti es of 3 D- p ri nt e d bi o b a s e d m at e ri als * 

M or g a n L e c o u bl et 1, 2 , M o h a m e d R a g o u bi1 , N at h ali e L e bl a n c1  a n d A h m e d K o u b a a2 

 

1  U ni L a S all e, U nit é d e R e c h er c h e Tr a nsf or m ati o n s et A gr o- R ess o ur c e s ( U L R 7 5 1 9 U ni L a S all e - U ni v ersit é 

d’ Art ois), M o nt- S ai nt- Ai g n a n, Fr a n c e 

2  U Q A T, C a m p u s d e R o u y n- N or a n d a, 4 4 5, b o ul. d e l’ U ni v ersit é, R o u y n- N or a n d a, Q C J 9 X 5 E 4, C a n a d a 

 

* Arti cl e a c c e pt é et p u bli é d a ns I n d ust ri al Cr o ps a n d Pr o d u cts, V ol u m e 2 1 2, n ° 1 1 8 3 5 4, J ui n 

2 0 2 4. D OI : 1 0. 1 0 1 6/j.i n d cr o p. 2 0 2 4. 1 1 8 3 5 4 

 

5. 2. 1.  A bstr a ct 

 

T his st u d y ai m e d t o d e v el o p n e w bi o b as e d m at eri als c o nt ai ni n g pl asti ci z e d c ell ul o s e a c et at e 

( C A) b y f us e d fil a m e nt f a bri c ati o n ( F F F). W e i n v e sti g at e d t h e i nfl u e n c e of C A o n t h e 

vis c o el a sti c/ di el e ctri c pr o p erti e s a n d t h e i nfl u e n c e of 3 D pri nti n g o n t h e di el e ctri c pr o p erti e s 

of t h e p ol y m er bl e n ds. A mi cr o str u ct ur al a n al y sis s h o w e d t h at t h e bl e n ds h a d a str o n g 

h et er o g e n e o us m or p h ol o g y, as t h e t w o p h as es f or m e d a fi brill ar a n d l a m ell ar str u ct ur e. C A 

str o n gl y i n cr e as e d t h e bl e n d vi s c osit y at 1 7 5 ° C, m ulti pl yi n g b y 1 0 0 ti m es t h e c o m pl e x 

vis c osit y b et w e e n n e at P L A a n d t h e bl e n d c o nt ai ni n g 4 0 % of C A b y w ei g ht ( C A- 4 0). T h e 

a d diti o n of C A t o t h e bl e n d s i n cr e as e d t h e di el e ctri c c o nst a nt ( ε’), di el e ctri c l oss ( ε ”), as w ell 

as t h e alt er n ati v e c urr e nt el e ctri c al c o n d u cti vit y ( σ A C ). T h e di el e ctri c c o nst a nt of C A ( ε’C A ) 

w as pr o p orti o n al t o it s p er c e nt a g e i n t h e bl e n d, s h o wi n g a b e h a vi or a n al o g o us t o a r ul e of 

mi xt ur e. M or e o v er, t h e a cti v ati o n e n er g y of t h e el e ctri c al c o n d u cti vit y ( σ D C ) m e as ur e d at 

T > 1 2 4 ° C d e cr e as e d wit h i n cr e asi n g C A c o nt e nt a n d w as ass o ci at e d wit h t h e e n h a n c e m e nt 

of t h e i o ni c c o n d u cti vit y pr o vi d e d b y t h e C A a n d its pl a sti ci z er. A d e cr e a s e i n t h e α-r el a x ati o n 

t e m p er at ur e a n d t h e ass o ci at e d a cti v ati o n e n er g y of t h e P L A w as als o li n k e d t o t h e pr es e n c e 

of t h e C A pl asti ci z er. Fi n all y, 3 D pri nti n g gr e atl y d e cr e as e d b ot h ε’, ε ”, a n d σ A C  d u e t o t h e 

i nt er n al v oi ds i n d u c e d b y t h e 3 D pri nti n g pr o c es s. T h e p or osit y w as m e a s ur e d at 1 2 % f or 



n e at P L A a n d b et w e e n 2 0 a n d 2 5 % f or t h e bl e n ds. T h es e r es ults s h o w e d t h e a d v a nt a g e 

pr o vi d e d b y F F F t e c h n ol o g y i n t h e pr o d u cti o n of P L A: C A bl e n d s wit h c o ntr oll e d di el e ctri c 

pr o p erti es, t h er e b y f a v ori n g t h e us e of t h es e n e w m at eri als i n k e y di el e ctri c ar e as. 

 

5. 2. 2.  R és u m é e n fr a n ç ais 

 

C ett e ét u d e a v ait p o ur o bj e ctif l e d é v el o p p e m e nt d e n o u v e a u x m at éri a u x bi o s o ur c és à b as e 

d’ a c ét at e d e c ell ul os e pl astifi é ( C A) p ar i m pr essi o n 3 D d e d é p ôt d e fils f o n d us ( F F F). N o us 

a v o n s ét u di é l’i nfl u e n c e d e l’ a c ét at e d e c ell ul os e s ur l es pr o pri ét és vis c o él asti q u es et 

di él e ctri q u e s ai nsi q u e l’i nfl u e n c e d u pr o c é d é d’i m pr essi o n 3 D. U n e a n al ys e mi cr ostr u ct ur al e 

a m o ntr é q u e l es m él a n g es a v ai e nt u n e m or p h ol o gi e h ét ér o g è n e, l es d e u x p h a s es f or m a nt u n e 

str u ct ur e fi brill air e et l a m ell air e. L e C A a f ort e m e nt a u g m e nt é l a vis c osit é d u m él a n g e à 

1 7 5 ° C, a v e c u n e m ulti pli c ati o n p ar 1 0 0 d e l a vis c osit é c o m pl e x e e ntr e l e P L A p ur et l e 

m él a n g e c o nt e n a nt 4 0 % d e C A e n m ass e ( C A- 4 0). L’ aj o ut d e C A d a ns l e P L A a a u g m e nt é 

l a c o nst a nt e di él e ctri q u e ( ε’), l a p ert e di él e ctri q u e ( ε ”), ai n si q u e l a c o n d u cti vit é él e ctri q u e e n 

c o ur a nt alt er n atif ( σ A C ). L a c o nst a nt e di él e ctri q u e d u C A ( ε’C A ) ét ait pr o p orti o n n ell e à s o n 

p o ur c e nt a g e d a ns l e m él a n g e, m o ntr a nt u n c o m p ort e m e nt a n al o g u e à u n e l oi d es m él a n g es. 

D e pl us, l’ é n er gi e d’ a cti v ati o n d e l a c o n d u cti vit é él e ctri q u e e n c o ur a nt c o nti n u ( σ D C ) m e s ur é e 

à T > 1 2 4 ° C a di mi n u é a v e c l’ a u g m e nt ati o n d e l a t e n e ur e n C A, ass o ci a bl e à l’ a m éli or ati o n 

d e l a c o n d u cti vit é i o ni q u e gr â c e a u C A et à s o n pl astifi a nt. U n e di mi n uti o n d e l a t e m p ér at ur e 

et d e l’ é n er gi e d’ a cti v ati o n d e r el a x ati o n α d u P L A a é g al e m e nt ét é li é e à l a pr és e n c e d u 

pl astifi a nt d u C A. E nfi n, l’i m pr essi o n 3 D a f ort e m e nt di mi n u é l’ ε’, l’ ε ” et l a σ A C  e n r ais o n 

d e vi d es i n d uit s p ar l e pr o c e ss us d’i m pr essi o n 3 D. L a p or osit é a ét é m es ur é e à 1 2 % p o ur l e 

P L A p ur et e ntr e 2 0 et 2 5 % p o ur l es m él a n g es. C es r és ult ats o nt m o ntr é l’ a v a nt a g e d e l a 

t e c h n ol o gi e F F F d a ns l a pr o d u cti o n d e m él a n g es P L A: C A a v e c d e s pr o pri ét és di él e ctri q u es 

c o ntr ôl é es, f a v oris a nt ai n si l’ utilis ati o n d e c es n o u v e a u x m at éri a u x d a ns d es d o m ai n e s 

di él e ctri q u e s cl és. 
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5. 2. 3.  I ntr o d u cti o n 

 

T h e di el e ctri c fi el d is vit al i n o ur d ail y li v es, us u all y o c c u pi e d b y gl ass, w o o d, c er a mi cs, a n d 

s y nt h eti c p ol y m er- b as e d c o m p osit es ( K h o u aj a et al., 2 0 2 1; Y u a n et al., 2 0 2 2). P ol y m er- b as e d 

c o m p osit es, s u c h as P V C, P E, a n d P P, wit h t h eir e x c ell e nt di el e ctri c a n d el e ctri c al pr o p erti es 

a n d pr o c ess a bilit y, ar e i n dis p e ns a bl e i n t o d a y’s w orl d. H o w e v er, d u e t o t h eir h ar mf ul 

e c ol o gi c al i m p a ct s a n d t h e i n cr e asi n g s c ar cit y of f ossil r es o ur c es, it i s n e c es s ar y t o fi n d 

r e pl a c e m e nts t o e ns ur e s u st ai n a bl e d e v el o p m e nt. R e c e nt r e p orts ai m t o pr o m ot e n e w 

bi o b as e d p ol y m ers (Ji n et al., 2 0 2 2; P ei et al., 2 0 2 0; S pi n elli et al., 2 0 2 0). O n e of t h e m o st 

pr o mi si n g bi o b as e d p ol y m ers is c ell ul o s e a c et at e ( C A). 

 

C A is a c ell ul o s e est er d eri v e d fr o m c ell ul os e ( D e s h m u k h et al., 2 0 1 7), t h e l ar g est a v ail a bl e 

p ol y m er st o c k i n t h e w orl d, wit h a n esti m at e d a n n u al pr o d u cti o n of 1, 5 * 1 0 1 2  t o ns ( Li u a n d 

S u n, 2 0 1 0). T his f a mil y is d efi n e d b y t h e s u bstit uti o n d e gr e e ( D S) of t h e h y dr o x yl gr o u ps of 

t h e D- gl u c os e u nit of c ell ul os e b y a c et yl gr o u ps ( Assis et al., 2 0 2 0). T h e D S r a n g es fr o m 

0 ( c ell ul os e) t o 3 ( c ell ul o s e tri a c et at e) a n d c a n b e t u n e d t o a dj u st t h e m ulti p h ysi c al pr o p erti es 

of C A ( d e Fr eit as et al., 2 0 1 7; R u bi o- V all e et al., 2 0 2 2). O n c e ass o ci at e d wit h a pl asti ci z er, 

its si m pli cit y of pr o c essi n g m a k es it s uit a bl e f or m a n y a p pli c ati o n s s u c h as m e di c al pr o d u cts, 

p a c k a gi n g, m e m br a n e s, a n d s y nt h eti c fi b ers ( As sis et al., 2 0 2 0; D es h m u k h et al., 2 0 1 7). 

D es h m u k h et al. ( 2 0 1 7) pr o p os e d usi n g C A: al u mi n a ( Al 2 O 3 )- b as e d bi o n a n o c o m p osit es f or 

t h e m a n uf a ct uri n g of el e ctr o ni c d e vi c es, s u c h as e m b e d d e d p a ssi v es. T h e y o bt ai n e d a 

di el e ctri c c o nst a nt ( ε’) of 2 7, 5 wit h a w ei g ht c o nt e nt of Al 2 O 3  ( WAl 2 O 3 ) of 2 5 % i n C A fil m 

m atri x, m e a s ur e d at 3 0 ° C a n d 5 0 H z. I n a d diti o n, t hi s m at eri al h a d a l o w di el e ctri c l oss ( ε ”), 

w hi c h m a k es it p erf e ctl y s uit e d f or a p pli c ati o n s i n p assi v e e m b e d d e d pri nt e d cir c uit b o ar d s 

( P C B) r e q uiri n g s u c h p erf or m a n c e l e v els.  

 

T h e n e c essit y of r e pl a ci n g s y nt h eti c m atri c es is a n i n v al u a bl e v e ct or of i n n o v ati o n f or 

m at eri al pr o c e ssi n g. 3 D pri nti n g pr o c ess es w o ul d b e p erf e ctl y s uit e d i n t hi s c as e. F us e d 

fil a m e nt f a bri c ati o n ( F F F) i s t h e m ost c o m m o n 3 D pri nti n g t e c h n ol o g y. It is a pr o mi si n g a n d 

p erf e ctl y a d a pt e d t e c h n ol o g y f or t h e f ast d e v el o p m e nt of c ust o mi z a bl e, c h e a p, a n d 

t h er m o pl a sti c str u ct ur es f or n u m er o us a p pli c ati o ns ( B aj w a et al., 2 0 2 1; Z h o u et al., 2 0 2 2). 



D uri n g t h e F F F pr o c essi n g, t h e m at eri al fil a m e nt s ar e f us e d i n a h e at e d n o z zl e, e xtr u d e d, a n d 

d e p osit e d l a y er- b y-l a y er t o b uil d p h y si c al m o d els pr e vi o u sl y d esi g n e d i n C A D s oft w ar e 

( B aj w a et al., 2 0 2 1; Bi et al., 2 0 1 8). S pi n elli et al. ( 2 0 2 0) pr o d u c e d P L A n a n o c o m p osit e s 

fill e d wit h c ar b o n n a n ot u b es ( C N T) a n d gr a p h e n e n a n o pl at el ets ( G N P) usi n g F F F t e c h n ol o g y 

t o i n cr e a s e b ot h el e ctri c al a n d t h er m al c o n d u cti vit y pr o p erti es. At 1 0 0 H z a n d a Wf = 6 %, 

t h e el e ctri c al c o n d u cti vit y of P L A w as ar o u n d 3 d e c a d es hi g h er f or C N T- b as e d 

n a n o c o m p osit es t h a n f or G N P- b a s e d o n es, w hi c h w as m a d e p ossi bl e b y t h e C N T f or m f a ct or, 

f a v ori n g t h e p er c ol ati o n p oi nt of C N T- b as e d n a n o c o m p osit es. K u z m a ni ć et al ( 2 0 2 3) 

e v al u at e d t h e di el e ctri c pr o p erti es of 3 D- pri nt e d P L A p arts a n d t h e pr o c e ssi n g p ar a m et ers 

i nfl u e n ci n g t h e di el e ctri c pr o p erti es. T h e y s h o w e d t h at t h e i nfill r ati o pl a ys a k e y r ol e i n t h e 

di el e ctri c c o nst a nt, g oi n g fr o m 1, 7 8 t o 2, 8 1 f or a n i nfill r ati o of 3 3 a n d 1 0 0 %, r es p e cti v el y. 

T hi s r es ult s h o ws t h e p ossi bilit y of c o ntr olli n g t h e di el e ctri c c o nst a nt usi n g k e e n m at eri al 

d e si g n. C o n c er ni n g t h e u s e of c ell ul o s e a c et at e t hr o u g h t h e 3 D pri nti n g pr o c ess, t h e m aj orit y 

of lit er at ur e r eli es o n i n kj et t e c h n ol o g y. B y u si n g t h e F F F t e c h n ol o g y, pl asti ci z e d c ell ul os e 

a c et at e pr o pi o n at e ( C A P) s a m pl es, a c ell ul o s e est er, h a v e b e e n s u c c essf ull y pr o d u c e d 

(I m m o n e n et al., 2 0 2 1). T h e r es e ar c h t e a m n ot e d t h e p ot e nti al of c ell ul o s e est er s f or 3 D 

pr o c essi n g, w hil e als o p oi nti n g o ut t h e pr o bl e ms of l a y er a d h esi o n i n t h e c as e of a n e x c essi v e 

pl asti ci z er c o nt e nt. F or a p pli c ati o n s i n el e ctr o ni c s, c ell ul os e a c et at e h a s b e e n us e d i n 

c o nj u n cti o n wit h a cr yl o nitril e b ut a di e n e st yr e n e ( A B S) a n d gr a p hit e f or el e ctr o d e d esi g n 

usi n g F F F t e c h n ol o g y ( A m ori m et al., 2 0 2 2). T h e a ut h ors r e p ort e d t h at t h e a d diti o n of C A 

e n h a n c e d t h e el e ctr o a cti v e s urf a c e ar e a a n d h et er o g e n e o u s el e ctr o n tr a nsf er r at e c o n st a nt of 

t h e el e ctr o d es, d e m o nstr ati n g t h e p ot e nti al of c o m bi ni n g c ell ul os e a c et at e a n d 3 D pri nti n g 

f or el e ctr o ni c d e vi c es. 

 

E v e n if C A is a pr o misi n g bi o b a s e d p ol y m er f or el e ctr o ni c a p pli c ati o ns, its a p pli c ati o n b y 

F F F t e c h n ol o g y is still l ar g el y u n d e v el o p e d. T o f urt h er i n v esti g at e s u c h m at eri al s, t hi s st u d y 

pr o p os es t h e di el e ctri c a n d vi s c o el asti c i n v esti g ati o n of C A- b as e d m at eri al s pr o d u c e d b y F F F 

t e c h n ol o g y. T o f a cilit at e t h e pr o c essi n g, P L A w as c h os e n as a c o- m atri x f or 3 D pri nti n g 

b e c a u s e of it s wi d e a v ail a bilit y a n d g o o d 3 D pri nti n g c a p a cit y. T h e ori gi n alit y of t his w or k 

i s m ulti pl e, a s it pr o p o s e s t o st u d y t h e i nfl u e n c e of C A c o nt e nt a n d t h e 3 D pri nti n g pr o c ess 

o n t h e di el e ctri c, d y n a mi c m e c h a ni c al a n d r h e ol o gi c al pr o p erti es of C A- b as e d p ol y m er 
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bl e n d s, w hi c h h as n ot y et b e e n p erf or m e d as f ar as w e k n o w. T hi s c o m bi n e d pr o p erti e s st u d y 

will h el p t o i n v esti g at e t h e p ot e nti al of s u c h 3 D- pri nt e d m at eri als t o pr o m ot e t h e i nt e gr ati o n 

of bi o b as e d m at eri als i n t h e di el e ctri c fi el d. 

 

5. 2. 4.  M at eri als & M et h o ds  

 

5. 2. 4. a.  R a w m at eri als a n d s a m pl e p r e p a r ati o n 

 

N at ur e pl ast ( F R A) a n d E U R L B B Fil ( H eili g e n b er g, F R A) s u p pli e d t h e A CI 0 0 2 pl asti ci z e d 

c ell ul o s e a c et at e ( C A) a n d t h e I n g e o 2 0 0 3 D p ol yl a cti c a ci d ( P L A), r es p e cti v el y. T h e P L A 

pr es e nt e d a D-l a cti c a ci d c o nt e nt of 4, 5 %. All bi o b as e d p ol y m ers w er e 4 m m di a m et er i n 

2 5 k g b a gs. A c c or di n g t o t h e s u p pli ers, t h e C A h a d a pl a sti ci z er c o nt e nt of 2 9 % a n d t h e P L A 

h a d a M elt Fl o w I n d e x of 7 g· 1 0 mi n – 1  at 1 9 0 ° C a n d 2, 1 6 k g. 

 

A t ot al of 4 diff er e nt bl e n ds w er e pr o d u c e d wit h diff er e nt C A c o nt e nt b y m a ss ( W C A ). T h e 

4 bl e n d s w er e n a m e d C A- 1 0, C A- 2 0, C A- 3 0, a n d C A- 4 0 a n d p os s ess e d a W C A  of 

r es p e cti v el y 1 0 , 2 0, 3 0 a n d 4 0 %. N e at P L A w a s als o a d d e d a n d u s e d as a r ef er e n c e. T h e 

first pr o c essi n g st e p w as t h e bl e n di n g vi a e xtr usi o n. P ell ets w er e dri e d i n a n o v e n at 6 0 ° C 

o v er ni g ht t o e ns ur e a p erf e ctl y dr y st at e t o a v oi d t h e eff e ct of hi g h m oist ur e o n C A 

pr o c essi n g. A S C A M E X 2 5- 2 0 D ( S C A M E X, Is q u e s, F R A) si n gl e s cr e w e xtr u d er w as u s e d, 

wit h a t e m p er at ur e pr ofil e of 1 6 0- 1 7 0- 1 8 0 ° C a n d a s cr e w s p e e d of 3 0 r o u n ds p er mi n ut e 

( R P M), a s d et er mi n e d b y pr eli mi n ar y t est s. T h e fil a m e nt- m a ki n g st e p w as c arri e d o ut wit h a 

3 D E V O fil a m e nt m a k er ( 3 D E V O, Utr e c ht, N L) wit h a t e m p er at ur e pr ofil e of 1 7 0- 1 8 0- 1 8 0-

1 7 0 ° C a n d a s cr e w s p e e d of 5 R P M. T h e r e s ulti n g fil a m e nts h a d a 2, 8 5 ± 0, 1 m m di a m et er. 

T his di a m et er w as a c o m pr o mis e b et w e e n si z e st a bilit y a n d fil a m e nt q u alit y. Fil a m e nt s w er e 

st or e d at 6 0 ° C i n a n o v e n b ef or e b ei n g pr o c ess e d b y a SI G M A X R 1 9 3 D pri nt er ( B C N 3 D, 

G a v à, E S P). T h e Ulti M a k er C ur a sli c er w as u s e d, a n d t h e pri nti n g p ar a m et ers ar e s h o w n i n 

T a bl e 5. 1 . All pr o d u c e d c o n diti o ns us e d t h e s a m e pri nti n g p ar a m et ers wit h t h e e x c e pti o n of 

t h e i nfill p att er n. T h e Fi g u r e 5. 1  pr es e nts t h e pr o d u c e d s a m pl es f or B D S a n d D M A s a m pl es. 

O v er all, all s a m pl es a c hi e v e d g o o d q u alit y, wit h n o w ar pi n g or cr a c ki n g eff e cts. O nl y C A-

3 0 a n d C A- 4 0 r e q uir e d t h e us e of gl u e sti c k o n t h e gl a ss b e d t o i n cr e as e a d h esi o n. 



T a bl e 5. 1 : 3 D pri nti n g p ar a m et ers 

N o z zl e t e m p er at ur e 2 1 5 ° C 

N o z zl e di a m et er 0, 6 m m 

Pri nti n g s p e e d 3 0 m m· s – 1  

B e d t e m p er at ur e 6 0 ° C 

S a m pl e t hi c k n e ss ~ 2 m m 

L a y ers 1 4 

L a y er t hi c k n e ss 0, 1 5 m m 

I nfill d e n sit y 1 0 0 % 

I nfill p att er n ( B D S) C o n c e ntri c 

I nfill p att er n ( D M A) ± 4 5 

 

 

Fi g u r e 5. 1 : 3 D- pri nt e d P L A a n d C A- 4 0 s a m pl es. Di s k-s h a p e d s p e ci m e ns ar e us e d f or 

B D S a n al y sis a n d r e ct a n g ul ar s h a p e d s p e ci m e n s ar e u s e d f or D M A a n al ysi s  

 

R ef er e n c e s p e ci m e ns w er e pr o d u c e d b y h ot- pr es si n g wit h a S c a m e x 2 0 T 3 0 0 * 3 0 0 pr ess 

( S C A M E X, Is q u es, F R A) at 1 8 0 ° C, wit h a pr o c essi n g ti m e of 2 mi n ut es, a n d a m ol d pr ess ur e 

of 2, 5 b ars. T h e h ot- pr e ss e d s a m pl es w er e c ut wit h a n M L- W 1 2 9 0 1 5 0 W l as er c utt er 

( M Ll as er, P o nt- à- M o uss o n, F R A). A l as er p o w er of 3 0 % a n d a s p e e d of 3 0 m m·s – 1  w as 

s uffi ci e nt t o c ut t h e s a m pl es wit h o ut d e gr a d ati o n n or di st orti o n. M or e o v er, f or t h e di el e ctri c 

a n al ysi s, a n e at C A, n a m e d C A- 1 0 0, w as al s o pr e p ar e d b y h ot- pr ess. All s a m pl es w er e st or e d 

i n a d esi c c at or d uri n g 3 h b ef or e b ei n g c h ar a ct eri s e d. 
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5. 2. 4. b.  M et h o ds u s e d 

 

- S c a n ni n g el e ctr o n mi c r os c o p y ( S E M ) a n al y sis 

 

S E M a n al y sis w as p erf or m e d wit h a J e ol J S M I T 2 0 0 (J e ol, A kis hi m a, J A P) t o c h ar a ct eri z e 

t h e mi cr ostr u ct ur e of t h e bl e n ds. T e sts w er e c arri e d o ut o n s p e ci m e ns o bt ai n e d b y h ot- pr ess. 

A cr y ofr a ct ur e wit h li q ui d nitr o g e n w as c arri e d o ut t o o bt ai n a cl e a n cr oss-s e cti o n, a n d t h e 

s el e ct e d s p e ci m e ns w er e all c ar b o n- c o at e d. T e sts w er e m a d e at 1 5 k V wit h a m a g nifi c ati o n 

of x 2 0 0. 

 

- R h e ol o gi c al a n al ysi s 

 

T h e d y n a mi c r h e ol o gi c al t ests w er e c o n d u ct e d o n a n M C R 1 0 2 pl a n e r h e o m et er ( A nt o n P a ar, 

Gr a z, A U T) t o c h ar a ct eri z e t h e vis c o el asti c b e h a vi or of t h e h ot- pr ess e d s a m pl es i n t h e m elt 

st at e. Dis k s a m pl e s wit h a di a m et er of 2 5 m m a n d a t hi c k n ess of 1, 5 m m w er e s u bj e ct e d t o a 

t e m p er at ur e of 1 7 5 ° C u n d er nitr o g e n. All t ests w er e p erf or m e d i n t h e Li n e ar Vis c o el asti c 

R a n g e ( L V E) a n d wit h a s h e ar r at e r a n g e b et w e e n 0, 1- 6 3 1 r a d·s – 1 . T h e a m plit u d e s w e e ps ar e 

pr es e nt e d i n Fi g u r e A 4 b) ( A n n e x e 3 ). 

 

- Br o a d b a n d di el e ctri c s p e ctr o s c o p y ( B D S) a n al ysis 

 

T w o B D S t e sts w er e c o n d u ct e d wit h a n E 4 9 8 0 A Pr e cisi o n L C R M et er ( K e ysi g ht, S a nt a R o s a, 

U S A) o n t h e h ot- pr ess e d s a m pl es a n d 3 D- pri nt e d s a m pl e s. A n i s ot h er m al t est at 2 0 ° C wit h 

a fr e q u e n c y r a n gi n g fr o m 1 0 0 H z t o 2 M H z wit h 2 0 m e as ur e m e nt s p er d e c a d e w as u s e d t o 

g et t h e di el e ctri c pr o p erti es at r o o m t e m p er at ur e. A t e st fr o m 0 ° C t o 1 6 0 ° C wit h 4 ° C st e ps 

a n d a fr e q u e n c y r a n gi n g 1 0 0 H z t o 1 M H z wit h 1 0 m e as ur e m e nts p er d e c a d e w er e c o n d u ct e d 

t o g et t h e di el e ctri c b e h a vi or vs t e m p er at ur e of t h e s a m pl es. All s a m pl e s, 3 D- pri nt e d or h ot-

pr ess e d, w er e di s k-s h a p e d wit h a 2 5 m m di a m et er a n d 2 m m t hi c k n ess. T h e di el e ctri c 

c o nst a nt ( ε’), di el e ctri c l oss ( ε ”) a n d A C c o n d u cti vit y ( σ A C ) w er e d et er mi n e d a c c or di n g t o 

É q u ati o n 1 , É q u ati o n 2  a n d É q u ati o n 5 r es p e cti v el y. T h e D C c o n d u cti vit y ( σD C ) w as 

d et er mi n e d a c c or di n g t o t h e w or k of B e n a b e d a n d S e g hi er ( 2 0 1 5). T h e a cti v ati o n e n er g y E a 



of t h e c o n d u cti vit y w a s c al c ul at e d b y a p pl yi n g a n Arr h e ni u s m o d el pr o p os e d b y Zi e m at h et 

al. ( 2 0 1 7). T h e T g  d et er mi n e d b y B D S w as b as e d o n t h e r es e ar c h of Di c htl et al. ( 2 0 1 7), wit h 

a n a p pli c ati o n of t h e H a vril a k- N e g a mi ( H N) m o d el, f oll o w e d b y a V o g el- F ul c h er- T a m m a n 

( V F T) fit t o o bt ai n t h e fi n al r el a x ati o n t e m p er at ur e ass o ci at e d wit h t h e α-r el a x ati o n of P L A. 

C o m pl e m e nt ar y B D S r es ult s v er s us t e m p er at ur e ar e pr es e nt e d i n t h e A n n e x e 7 . 

 

- D y n a mi c m e c h a ni c al a n al ysis 

 

H ot- pr ess e d s a m pl es a n d 3 D- pri nt e d s a m pl es of 6 0 * 1 0 * 2 m m w er e t est e d o n a D M A 2 4 2 E 

Art e mi s ( N ets c h z, S el b, D E U) i n d o u bl e c a ntil e v er m o d e t o o bt ai n t h e vis c o el a sti c b e h a vi or 

of t h e bl e n ds i n t h e s oli d st at e. T h e d u al c a ntil e v er m o d e w as c h os e n i n st e a d of t h e 3- p oi nt 

b e n di n g m o d e b e c a us e of t h e v er y l o w stiff n ess of P L A o n c e its gl a ss tr a nsiti o n t e m p er at ur e 

i s r e a c h e d ( T > 6 0 ° C). T h e t ests w er e c o n d u ct e d i n r a m p m o d e b et w e e n 3 0 a n d 1 4 0 ° C wit h 

a h e ati n g r at e of 5 ° C· mi n – 1 , a m o nit or e d f or c e of 1 N a n d a fr e q u e n c y of 1 H z.  

 

- D et er mi n ati o n of t h e p o r osit y c o nt e nt of t h e s a m pl es 

 

T o d et er mi n e t h e p or osit y i n t h e s a m pl es, a m et h o d d eri v e d fr o m t h e m e as ur e d p er mitti vit y 

w as u s e d ( É q u ati o n 2 4 ): 

 

𝜀 𝜀 𝑡 𝑎 𝑛𝛿 𝜀 𝑓 ( 𝜀 ) ( % ) = 1 0 0 −
 

∗ 1 0 0         É q u ati o n 2 4 

 

W h er e ε x p  c orr es p o n ds t o t h e m e as ur e d di el e ctri c c o nst a nt of t h e s a m pl e; ε t h c orr es p o n d s t o 

t h e t h e or eti c al di el e ctri c c o nst a nt; ε air  c orr es p o n d s t o t h e p er mitti vit y of t h e air filli n g t h e 

v oi d s. I n t his c as e, ε air  w as ass u m e d t o b e e q u al t o 1. M or e o v er, si n c e a first- or d er m o d el 

b et w e e n di el e ctri c c o nst a nt a n d C A c o nt e nt h as b e e n d e m o nstr at e d, ε t h c a n b e d eri v e d fr o m 

a r ul e of mi xt ur e ( É q u ati o n 2 5 ): 

 

𝜀 = 𝜂 ∗
( )

+ 𝜀 ∗            É q u ati o n 2 5 
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W h er e W C A  c orr es p o n ds t o t h e w ei g ht c o nt e nt of C A; ε P L A  c orr es p o n ds t o t h e di el e ctri c 

c o nst a nt of h ot- pr ess e d P L A (f o u n d at 2, 9 2); ε C A  c orr es p o n d s t o t h e di el e ctri c c o nst a nt of 

h ot- pr ess e d C A (f o u n d at 4, 2 0). T his m et h o d of d et er mi ni n g t h e p or osit y will b e c o m p ar e d 

t o t h e m et h o d d eri v e d fr o m t h e d e nsit y a n d gi v e n b y É q u ati o n 2 6 : 

 

𝜀 𝜀 𝑡 𝑎 𝑛𝛿 𝜀 𝑓 ( 𝜀 ) ( % ) = 1 0 0 − ∗ 1 0 0           É q u ati o n 2 6  

 

W h er e w is t h e m ass of t h e s a m pl e (i n gr a ms), V  is t h e v ol u m e of t h e s a m pl e (i n c m3 ), a n d 

d t h is t h e t h e or eti c al d e nsit y. T h e s p e ci m e ns b ei n g dis ks of 2 5 m m i n di a m et er, t h e p or osit y 

c a n b e si m plifi e d ( É q u ati o n 2 7 ): 

 

𝜀 𝜂 𝜀 𝑜 𝑠𝑖 𝑡 𝑦 ( 𝑑 ) ( % ) = 1 0 0 − . ∗ ∗ 1 0 0          É q u ati o n 2 7 

 

W h er e l is t h e t hi c k n ess of t h e s a m pl e (i n c m) a n d d p y c  is t h e d e nsit y of t h e bl e n ds a n d w as 

c al c ul at e d b y a p y c n o m et er a n al ysis of t h e 3 D- pri nti n g fil a m e nts. D e nsiti es w er e f o u n d 

b et w e e n 1, 2 6 0 5 a n d 1, 2 8 7 7 ( T a bl e 5. 2 ). 

 

T a bl e 5. 2 : D e nsiti es m e as ur e d b y p y c n o m et er a n al ysis f or t h e h ot- pr ess e d s a m pl es 

 P L A  C A- 1 0  C A- 2 0  C A- 3 0  C A- 4 0 

D e nsit y  1, 2 6 0 5  1, 2 6 8 9 1, 2 7 4 2  1, 2 8 4 8  1, 2 8 7 7 

 

5. 2. 5.  R es ults a n d dis c ussi o n 

 

5. 2. 5. a.  Mi cr ost r u ct u r al pr o p erti es 

 

Fi g u r e 5. 2  s h o ws t h e S E M i m a g es of all t est e d s a m pl es. As e x p e ct e d, P L A h a d a s m o ot h 

s urf a c e. H o w e v er, t h e i n c or p or ati o n of C A i nt o P L A dr a m ati c all y i n cr e a s e d t h e s yst e m’s 

h et er o g e n eit y. T h e r o u g h n ess of t h e cr y o-fr a ct ur e d cr o ss-s e cti o ns als o i n cr e as e d wit h t h e 

a d diti o n of C A. T h e t w o p h as e s ar e visi bl e, as t h e bl e n d s w er e i n c o m p ati bl e. M or e o v er, t h e 

s yst e m pr es e nts a l a m ell ar a n d fi brill ar-li k e m or p h ol o g y.  



 

Fi g u r e 5. 2 : S E M a n al ysi s of a) P L A, b) C A- 1 0, c) C A- 2 0, d) C A- 3 0, e) C A- 4 0 at x 2 0 0 

 

Fi g u r e 5. 3 a) pr es e nt s t h e v ari ati o n i n c o m pl e x vi s c o sit y of h ot- pr ess e d P L A a n d P L A: C A 

bl e n ds as a f u n cti o n of fr e q u e n c y. N e at P L A a n d all t h e bl e n ds t est e d h a d a s h e ar-t hi n ni n g 

b e h a vi or. W h e n t h e c o m pl e x vi s c osit y d e cr e as e d, t h e s h e ar r at e i n cr e as e d. N e at P L A 

pr es e nt e d a N e wt o ni a n pl at e a u at f < 1 r a d·s – 1 , w h er e t h e vi s c osit y i s i n d e p e n d e nt of s h e ar 

r at e a n d n a m e d z er o-s h e ar vi s c osit y ( η0 ). B y a p pl yi n g a Cr o ss m o d el ( V ol p e et al., 2 0 1 8), t h e 

s h e ar-i n d e p e n d e nt vi s c osit y η 0  w as d et er mi n e d f or P L A at 3 0 6 0 P a·s. I n cr e a si n g t h e C A 

c o nt e nt fr o m 0 % t o 4 0 % at a 1 r a d·s – 1  s h e ar r at e i n cr e as e d t h e c o m pl e x vi s c osit y b y 

2 4 8 ti m es. C A- 1 0 a n d C A- 2 0, as f or P L A, h a d a fl att e ni n g s h o ul d er i n t h eir c ur v es ar o u n d 

1 0 0 r a d·s – 1 , t e n di n g t o w ar ds a N e wt o ni a n pl at e a u. A n ot h er s h o ul d er w as o bs er v e d ar o u n d 

5 r a d·s – 1  a n d t h e vis c osit y i n cr e as e d e x p o n e nti all y t o w ar ds l o w fr e q u e n ci es. T h e c o m pl e x 

vi s c o sit y of C A- 3 0 a n d C A- 4 0 bl e n ds w er e v er y fr e q u e n c y d e p e n d e nt as t h e y di d n ot e x hi bit 

i nfl e cti o ns i n t h e t est e d fr e q u e n c y r a n g e. A si m pl e p o w er l a w c ur v e w as p erf e ctl y fitt e d f or 

C A- 3 0 a n d C A- 4 0, 2, 5 1 * 1 0 5  X– 0, 6 5 6  a n d 7, 3 1 * 1 05 X – 0, 7 0 6 , r es p e cti v el y, wit h X b ei n g t h e s h e ar 

r at e i n r a ds·s– 1 . T h eir r e s p e cti v e c o effi ci e nt s of d et er mi n ati o n (r²) w er e 0, 9 9 7 a n d 0, 9 9 9. 

Fi g u r e 5. 3 b) s h o ws a cl os e- u p at hi g h fr e q u e n c y of t h e pr e vi o u sl y m e nti o n e d c ur v es a n d 

t h eir ass o ci at e d p o w er l a w. T hi s z o o m w as p erf or m e d at fr e q u e n ci es f > 1 0 0 s– 1 , a s h e ar r at e 

r a n g e si mil ar t o t h e 3 D pr o c essi n g. It i s i m p ort a nt t o k n o w t h e m at eri al b e h a vi or u n d er a hi g h 

s h e ar r at e t o pr e di ct its pri nt a bilit y ( Di n g et al., 2 0 2 3; G u n d u z et al., 2 0 1 8). 
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Fi g u r e 5. 3 : a) L o g ( c o m pl e x vi s c osit y η *) v ers us fr e q u e n c y of h ot- pr ess e d s a m pl e s of 

P L A a n d C A: P L A bl e n ds, b) Z o o m o n hi g h s h e ar r at e a n d t h eir ass o ci at e d p o w er l a w fit, c) 

l o g( c o m pl e x vi s c o sit y η *) v ers us C A c o nt e nt m e a s ur e d at 6 3 1 r a d·s– 1  a n d t h e ass o ci at e d 

first- or d er fit, d) L o g ( c o m pl e x vi s c osit y η *) v ers us l o g ( c o m pl e x m o d ul u s G *)  

 

T h e fi v e bl e n ds cl e arl y s h o w e d a p erf e ct p o w er l a w fit wit h a g o o d c o effi ci e nt of 

d et er mi n ati o n (r² > 0, 9 9 5). B ot h m o d el s’ e x p o n e nt s a n d c o effi ci e nt s i n cr e a s e d as e x p e ct e d 

wit h t h e a d diti o n of C A. M or e o v er, at 6 3 1 r a d·s – 1 , t h e a d diti o n of C A i n cr e as e d u n d er a first-

or d er fit t o t h e c o m pl e x vi s c osit y of t h e bl e n d s ( Fi g u r e 5. 3 c)). T hi s b e h a vi or p er mitt e d t h e 

r eli a bl e pr e di cti o n of t h e vis c osit y of all bl e n d s at 1 7 5 ° C. Fi g u r e 5. 3 d) s h o ws t h e c o m pl e x 

m o d ul us G * as a f u n cti o n of t h e c o m pl e x vi s c osit y η *. A c c or di n g t o W a n g et al. ( 2 0 1 7), t his 

c ur v e pr o vi d es i nf or m ati o n a b o ut t h e fl o w b e h a vi or of fl ui ds. T h e P L A s h o w e d a w ell-

d efi n e d N e wt o ni a n pl at e a u a n d pr es e nt at l o w G *. T h e a d diti o n of C A, h o w e v er, m a d e t h e 



N e wt o ni a n pl at e a u di s a p p e ar, a n d t h e e ns ui n g c ur v e b e c a m e st e e p er, a c o m pl e x vi s c osit y 

tr e n d als o o bs er v e d b y C olt elli et al. ( 2 0 2 1). T hi s i n cr e as e i n vi s c osit y m a y b e d u e t o t h e 

ri gi dit y of t h e c ell ul osi c u nit of t h e C A (J. Z h a n g et al., 2 0 2 3), t h er e b y r estri cti n g t h e m o bilit y 

of P L A a n d, t h er ef or e, of t h e ass o ci at e d bl e n ds. M or e o v er, i n a pr e vi o usl y p u bli s h e d w or k, 

w e d e m o nstr at e d t h at t h e P L A a n d C A bl e n ds s h o w e d i nt er a cti o ns b et w e e n t h e h y dr o x yl 

f u n cti o ns of C A a n d t h e c ar b o n yl f u n cti o ns of P L A ( L e c o u bl et et al., 2 0 2 3). T h es e 

i nt er a cti o ns al s o i n cr e as e d t h e vi s c osit y of t h e ass o ci at e d bl e n ds. T h es e t y p es of i nt er a cti o ns 

b et w e e n P L A a n d C A w er e al s o r e p ort e d b y El Assi mi et al. ( 2 0 2 1). T hi s hi g h er vi s c osit y 

c o ul d e x pl ai n t h e n e e d t o us e a d h esi v es t o i m pr o v e a d h esi o n, si n c e a vi s c o us m at eri al, 

c o m bi n e d wit h a l o w er P L A c o nt e nt i n t h e bl e n ds, d o es n ot a d h er e pr o p erl y o n t h e gl ass b e d. 

A n ot h er h y p ot h esi s s u g g est e d a n e x c essi v e pl a sti ci z er c o nt e nt i n t h e bl e n d b y (I m m o n e n et 

al. 2 0 2 1). H o w e v er, d es pit e a c o m pl e x vi s c osit y b et w e e n 2 0 a n d 1 0 0 0 ti m es hi g h er t h a n n e at 

P L A, C A- 4 0 w as s u c c e ssf ull y pr o d u c e d b y 3 D pri nti n g. T hi s m a y b e d u e t o t h e c o m bi n e d 

eff e ct of t h e s h e ar-t hi n ni n g pr o p erti e s of t h e bl e n ds a n d t h e hi g h s h e ar r at e pr o c ess i n d u c e d 

b y t h e 3 D pri nti n g pr o c es s, w hi c h miti g at es t h e hi g h vi s c osit y of P L A: C A bl e n ds. 

 

5. 2. 5. b.  Di el e ct ri c pr o p e rti es 

 

Fi g u r e 5. 4 pr es e nt s t h e di el e ctri c c o n st a nt ε’ of h ot- pr ess e d a n d 3 D- pri nt e d bl e n ds at 2 0 ° C.  

 

 

Fi g u r e 5. 4 : Di el e ctri c c o nst a nt ε’ v ers u s fr e q u e n c y of a) h ot- pr ess e d s a m pl es, b) 3 D-

pri nt e d s a m pl es. 3 D- pri nt e d P L A a n d C A- 2 0 c ur v es ar e o v erl a p pi n g 
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All t h e s p e ci m e ns h a d ε’ b et w e e n 2, 5 a n d 3, 5, w hi c h c orr es p o n ds t o t h e e x p e ct e d b e h a vi or 

of a l o w- p er mitti v e p ol y m er. T h e hi g h est ε’ w as o b s er v e d f or t h e h ot- pr e ss e d C A- 4 0 a n d t h e 

l o w est f or t h e 3 D- pri nt e d C A- 1 0. H o w e v er, all t h e c ur v es h a d t h e s a m e d e cr e asi n g tr e n d i n 

t h eir di el e ctri c c o nst a nt wit h i n cr e a si n g fr e q u e n c y. F or e x a m pl e, at 1 0 0 H z, ε’ of t h e h ot-

pr ess e d P L A w as 3, 3 2 a n d d e cr e as e d t o 3, 1 6 at a fr e q u e n c y of 2 M H z, r e pr e s e nti n g a 5 % 

d e cr e as e i n t h e m at eri al r es p o ns e t o t h e a p pli e d el e ctri c fi el d. W a n g a n d Y a n g ( 2 0 2 3) ar g u e d 

t h at di p ol ar p ol ari z ati o n c a n n ot f oll o w t h e A C v olt a g e s hift, w hi c h l e a ds t o a c o nti n u o us 

d e cr e as e i n t h e di el e ctri c c o nst a nt. All t h e t est e d s a m pl es s h o w e d a l ar g er d e cr e as e at 

f > 1 06  H z, w hi c h c o ul d b e d u e t o t h e u p p er m e as uri n g li mit of t h e e q ui p m e nt us e d. A li n e ar-

li k e i n cr e as e i n t h e di el e ctri c c o n st a nt wit h t h e a d diti o n of C A w as o bs er v e d f or t h e h ot-

pr ess e d s p e ci m e ns d u e t o t h e hi g h er p ol ar as p e ct of C A. H o w e v er, f or t h e 3 D- pri nt e d 

s p e ci m e ns, C A- 1 0 h a d a l o w er ε’ t h a n P L A a n d C A- 4 0 h a d hi g h er v al u es t h a n C A- 1 0, 

s h o wi n g t h at a n i nt erf er e n c e p h e n o m e n o n hi n d er e d t h e li n e ar i n cr e as e i n t h e di el e ctri c 

c o nst a nt wit h t h e a d diti o n of C A i n h ot- pr ess e d s a m pl e s. M or e o v er, a 2 0 % d e cr e as e i n t h e 

di el e ctri c c o nst a nt w as o bs er v e d f or t h e 3 D- pri nt e d bl e n d s c o m p ar e d t o t h e h ot- pr ess e d 

bl e n ds. 

  

Fi g u r e 5. 5  pr es e nts t h e di el e ctri c l oss ( ε ”) of h ot- pr ess e d a n d 3 D- pri nt e d bl e n ds at 2 0 ° C.  

 

 

Fi g u r e 5. 5 : L o g ( di el e ctri c l oss ε ”) v ers us fr e q u e n c y of a) h ot- pr ess e d s a m pl es, b) 3 D-

pri nt e d s a m pl es 

 



T h e di el e ctri c l o ss r e pr es e nt s t h e p art of t h e el e ctr o m a g n eti c e n er g y a bs or b e d b y t h e m at eri al 

a n d c o n v ert e d i nt o h e at. It i s a p h ysi c al q u a ntit y t h at m ust b e k e pt l o w t o i m pr o v e t h e 

d ur a bilit y of t h er m all y s e nsiti v e bi o b as e d m at eri al s f or us e i n t h e fi el d of di el e ctri cs. F or t h e 

t est e d s a m pl e s, t h e l o w e st di el e ctri c l oss es w er e o bt ai n e d f or t h e h ot- pr es s e d P L A a n d t h e 

3 D- pri nt e d C A- 1 0, a n d t h e hi g h est di el e ctri c l o ss w as o b s er v e d f or t h e h ot- pr es s e d C A- 4 0. 

At 1 k H z, t h e 3 D- pri nt e d P L A pr es e nt e d a n ε ” of 1, 0 6 * 1 0 – 2  a n d t h e 3 D- pri nt e d C A- 4 0 

pr es e nt e d a n ε ” of 1, 8 3 * 1 0 – 2 . T h e di el e ctri c l oss i n cr e as e d wit h i n cr e asi n g fr e q u e n c y f or all 

bl e n ds, w hi c h c a n b e ass o ci at e d wit h t h e pr es e n c e of t h e β-r el a x ati o n of P L A ( B a di a et al., 

2 0 1 4). T h e 3 D- pri nt e d s p e ci m e ns s h o w e d a si g nifi c a nt i n cr e as e i n ε ” t o w ar d 

fr e q u e n ci es > 1 06 H z, wit h a m or e pr o n o u n c e d b e h a vi or f or t h e P L A-ri c h s p e ci m e ns. H er e 

a g ai n, 3 D pri nti n g d e cr e as e d t h e di el e ctri c l oss a n d t h e a d diti o n of C A i n cr e as e d t his 

di el e ctri c l o ss f or all bl e n d s. 

 

T a bl e 5. 3  pr es e nts t h e c al c ul at e d c o n d u cti vit y σA C  of h ot- pr ess e d a n d 3 D- pri nt e d bl e n d s at 

2 0 ° C. T h e hi g h est σ A C  w as m e as ur e d f or h ot- pr ess e d C A- 4 0 at 1, 3 8 * 1 0– 1 2  S· c m– 1  a n d t h e 

l o w est f or 3 D- pri nt e d P L A at 4, 3 7 * 1 0– 1 3  S· c m– 1 , b ot h m e as ur e d at 1 0 0 H z. At 2 0 ° C, t h e σA C  

c o n d u cti vit y v al u es of P L A w er e c o nsist e nt wit h t h os e r e p ort e d b y F al et al. ( 2 0 2 1). W e 

f o u n d t h at, o v er all, c o n d u cti vit y i n cr e as e d wit h i n cr e asi n g fr e q u e n c y. 

 

T a bl e 5. 3 : El e ctri c al c o n d u cti vit y σA C  of h ot- pr ess e d a n d 3 D- pri nt e d s a m pl es @ 2 0 ° C 

Fr e q u e n c y ( H z) 1 0 0  1 k  1 0 k  1 0 0 k  1 M 

C o n d u cti vit y ( S· c m – 1 ) 
H ot- pr e ss e d s a m pl e s 

P L A 7, 5 9 * 1 0 – 1 3  6, 1 7 * 1 0– 1 2  8, 7 1 * 1 0– 1 1  1, 0 2 * 1 0 – 9  1, 0 7 * 1 0– 8  

C A- 1 0  9, 5 5 * 1 0 – 1 3  8, 5 1 * 1 0– 1 2  1, 1 7 * 1 0– 1 0  1, 3 8 * 1 0 – 9  1, 5 1 * 1 0– 8  

C A- 2 0  9, 1 2 * 1 0 – 1 3  1, 0 0 * 1 0– 1 1  1, 3 5 * 1 0– 1 0  1, 5 5 * 1 0 – 9  1, 6 2 * 1 0– 8  

C A- 3 0  7, 2 4 * 1 0 – 1 3  1, 0 7 * 1 0– 1 1  1, 5 1 * 1 0– 1 0  1, 7 8 * 1 0 – 9  2, 2 4 * 1 0– 8  

C A- 4 0  1, 3 8 * 1 0 – 1 2  1, 7 0 * 1 0– 1 1  2, 2 4 * 1 0– 1 0  2, 7 5 * 1 0 – 9  4, 3 7 * 1 0– 8  

C o n d u cti vit y ( S· c m – 1 ) 
3 D- pri nt e d s a m pl e s 

P L A 4, 3 7 * 1 0 – 1 3  5, 6 2 * 1 0– 1 2  7, 5 9 * 1 0– 1 1  8, 9 1 * 1 0 – 1 0  1, 1 2 * 1 0 – 8  

C A- 1 0  5, 2 5 * 1 0 – 1 3  5, 1 3 * 1 0– 1 2  6, 9 2 * 1 0– 1 1  7, 9 4 * 1 0 – 1 0  1, 0 0 * 1 0 – 8  

C A- 2 0  6, 0 3 * 1 0 – 1 3  6, 4 6 * 1 0– 1 2  8, 7 1 * 1 0– 1 1  9, 7 7 * 1 0 – 1 0  1, 1 7 * 1 0 – 8  

C A- 3 0  5, 7 5 * 1 0 – 1 3  7, 7 6 * 1 0– 1 2  1, 0 0 * 1 0– 1 0  1, 1 2 * 1 0 – 9  1, 3 5 * 1 0– 8  

C A- 4 0  7, 4 1 * 1 0 – 1 3  1, 1 5 * 1 0– 1 1  1, 4 8 * 1 0– 1 0  1, 7 0 * 1 0 – 9  2, 0 0 * 1 0– 8  

 

 

T hi s i n cr e as e w as st e a d y f or all t h e t est e d bl e n ds a n d pr o c ess e s. F or e x a m pl e, t h e 3 D- pri nt e d 

P L A’s c o n d u cti vit y i n cr e as e d b y 2 5 6 0 0 b et w e e n 1 0 0 H z a n d 1 M H z. T h e fr e q u e n c y i n cr e as e 
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f a v ors t h e h o p pi n g c arri er p h e n o m e n o n, c o n v e yi n g t h e el e ctri c al c urr e nt i n t h e i ns ul ati n g 

m at eri al s. T hi s p ur el y fr e q u e n c y- d e p e n d e nt b e h a vi or h as b e e n ass o ci at e d wit h a n i ns ul ati n g 

m at eri al’s b e h a vi or ( W u et al., 2 0 1 9). A n i m pr o v e m e nt i n t h e el e ctri c al i ns ul ati o n b e h a vi or 

of 3 D- pri nt e d s a m pl e s h as b e e n o bs er v e d. T his p h e n o m e n o n m a y b e a ss o ci at e d wit h t h e 

pr es e n c e of i nt erf a c es b et w e e n l a y ers, w hi c h c a n g e n er at e b o u n d ar y z o n es f or el e ctr o n fl o w 

a n d, c o ns e q u e ntl y, li mit el e ctri c al c o n d u cti vit y ( Y a n g et al., 2 0 1 9). A n i n cr e as e i n t h e 

el e ctri c al s e nsiti vit y of t h e bl e n ds wit h t h e a d diti o n of C A w er e als o o bs er v e d. Bl e n ds wit h 

C A s h o w e d a sli g htl y m or e c o n d u cti v e c h ar a ct er t h a n n e at P L A. T hi s b e h a vi or c o ul d b e 

ass o ci at e d wit h t h e m or e p ol ar n at ur e of C A a n d t h e pl asti ci z er i m pr o vi n g t h e m o bilit y of t h e 

c arri er c h ar g es ( B a n d ar a et al., 2 0 1 1). M or e o v er, T a bl e 5. 3  s h o ws t h at n o el e ctri c al 

p er c ol ati o n p oi nt w as pr e s e nt, e v e n at W C A  = 4 0 %, att esti n g t o t h e el e ctri c al i n s ul ati n g n at ur e 

of t h es e m at eri al s. T h e c o n d u cti vit y v al u es w er e i n t h e el e ctri c all y i ns ul ati n g r a n g e n ot e d b y 

S ol a z z o et al. ( 2 0 1 9), w hi c h al s o s u g g est s t h at t h e pr o p os e d m at eri al s ar e s uit a bl e f or t h e 

el e ctri c al i ns ul ati o n fi el d.  

 

T o b ett er u n d erst a n d t h e eff e ct of C A o n t h e di el e ctri c c o nst a nt s of bl e n d s, Fi g u r e 5. 6 a) 

s h o ws t h e di el e ctri c c o nst a nt of t h e h ot- pr ess e d s a m pl es at 2 0 ° C a n d 1 0 0 H z vs C A c o nt e nt.  

 

 

Fi g u r e 5. 6 : a) Di el e ctri c c o nst a nt V S C A c o nt e nt at 1 0 0 H z. Err or b ars r e pr e s e nt t h e 

st a n d ar d d e vi ati o n. b) l o g ( D C c o n d u cti vit y) v ers us t e m p er at ur e a n d c) a cti v ati o n e n er g y of 

el e ctri c al c o n d u cti vit y V S C A c o nt e nt. First- or d er fit s ar e s h o w n i n all fi g ur es  



T h e di el e ctri c c o nst a nt of C A- 1 0 0 w as a d d e d t o t h e gr a p h t o i m pr o v e t h e fitti n g of t h e 

ass o ci at e d m o d el. At 1 0 0 H z a n d 2 0 ° C, C A- 1 0 0 h a d a di el e ctri c c o nst a nt of 4, 2 1, a si mil ar 

v al u e t o t h os e o bs er v e d b y S a a d et al. ( 1 9 9 2). F urt h er m or e, u n d er t h es e m e as ur e m e nt 

c o n diti o ns, t h e P L A p o ss ess e d a ε’ of 2, 9 1, a v al u e als o r e p ort e d i n t h e lit er at ur e ( B a di a et 

al., 2 0 1 7; C a o et al., 2 0 1 4). T h e v ari ati o n of ε’ w h e n C A w as i n c or p or at e d p erf e ctl y m at c h e d 

a first- or d er fit wit h a n ass o ci at e d e q u ati o n of 0, 0 1 2 9 6 X + 2, 8 9 9 4, wit h X b ei n g t h e p er c e nt 

W C A . Wit h t h e R² b ei n g hi g h er t h a n 0, 9 9 5, w e c a n ass u m e t h at t h e P L A: C A bl e n ds f oll o w e d 

t h e r ul e of mi xt ur es. T h e i s ot h er m al-st e p B D S a n al y sis als o pr o vi d e d t h e dir e ct c urr e nt ( D C) 

c o n d u cti vit y σ D C  of t h e bl e n d s b et w e e n 1 2 4 a n d 1 6 0 ° C. Fi g u r e 5. 6 b) s h o ws t h e σ D C  of P L A 

a n d C A- 4 0 as a f u n cti o n of t e m p er at ur e. As e x p e ct e d, σ D C P L A  a n d σD C C A- 4 0  i n cr e as e d wit h 

t e m p er at ur e. T his i n cr e as e i n t e m p er at ur e w a s dir e ctl y li n k e d t o t h e fr e e v ol u m e of t h e 

p ol y m ers c a us e d b y a n i n cr e as e i n t h e s e g m e nt al c h ai n m oti o n a n d t o t h e t h er m al e x p a nsi o n 

of p ol y m ers, w hi c h f a cilit at e s i o ni c m o bilit y a n d t h e m o bilit y of t h e p ol y m eri c s e g m e nts 

( Al F a n n a k h a n d I br a hi m, 2 0 2 2). At 1 2 4 ° C, t h e σ D C P L A a n d  σ D C C A- 4 0  w as 7, 9 5 * 1 0– 1 3  a n d 

1, 0 2 * 1 0 – 1 1  S· c m– 1 , r es p e cti v el y. T h e σD C  C A- 4 0  w as 1 3 ti m e s hi g h er t h a n f or n e at P L A, w hi c h 

i s c o nsist e nt wit h t h e o bs er v e d b e h a vi or of σA C  at 2 0 ° C. H o w e v er, at 1 6 0 ° C, t h e b e h a vi or 

c h a n g e d, a n d t h e σ D C P L A w as 8 5 % hi g h er t h a n σ D C C A- 4 0 . T h e σD C  w as l e ss t e m p er at ur e 

d e p e n d e nt f or C A- 4 0 t h a n f or P L A. T hi s o bs er v ati o n c o ul d b e r el at e d t o t h e r h e ol o gi c al 

o b s er v ati o ns; t h e a d diti o n of C A gr e atl y r estri ct e d P L A m o bilit y a n d t h us li mit e d t h e cr e ati o n 

of fr e e v ol u m es. Fi g u r e 5. 6 c) s h o ws t h e a cti v ati o n e n er g y ( E a ) of c o n d u cti vit y as a f u n cti o n 

of t h e bl e n d s. A cti v ati o n e n er g y d e cr e as e d li n e arl y fr o m 2, 3 2 t o 0, 8 7 e V wit h i n cr e asi n g 

a m o u nts of C A. T his a cti v ati o n e n er g y d e cr e as e c o ul d al s o b e li n k e d t o t h e m or e p ol ar n at ur e 

of C A a n d wit h t h e pl asti ci z er i m pr o vi n g t h e m o bilit y of t h e c arri er c h ar g es. 

 

5. 2. 5. c.  R el ati o ns hi p b et w e e n p or osit y a n d p er mitti vit y 

 

T o q u a ntif y t h e di el e ctri c pr o p erti es v ari ati o n o bs er v e d, T a bl e 5. 4  pr es e nts t h e di el e ctri c 

c o nst a nts ( ε’), di el e ctri c l oss e s ( ε ”), a n d A C c o n d u cti vit y ( σ A C ) m e as ur e d at 2 0 ° C a n d 1 k H z 

f or h ot- pr ess e d a n d 3 D- pri nt e d s p e ci m e ns, as w ell as t h e o bs er v e d d e cr e as e b et w e e n t h e t w o. 

T h e di el e ctri c c o nst a nt s of 3 D- pri nt e d P L A w er e si mil ar t o t h at o bs er v e d i n t h e lit er at ur e 

( Di c htl et al., 2 0 1 7; K u z m a ni ć et al., 2 0 2 3). T h e s m all est d e cr e as e w as o bs er v e d f or t h e P L A 
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ε ” at – 1, 2 %, a n d t h e l ar g est w as o bs er v e d f or t h e C A- 4 0 ε ” at – 4 1, 7 %. T h e ε ” a n d σ A C  

q u a ntiti es w er e v er y s e nsiti v e t o t h e pri nti n g pr o c ess c o m p ar e d t o t h e ε’. P L A s h o w e d o nl y 

s m all v ari ati o n s i n its v al u e s, u n d er 1 0 %, w hil e all bl e n ds s h o w e d m u c h hi g h er pr o p ert y 

d e cr e as es. Fi n all y, n o cl e ar r el ati o ns hi p b et w e e n C A c o nt e nt a n d o bs er v e d d e cr e as es w as 

n ot e d.  

 

T a bl e 5. 4 : Di el e ctri c a n d el e ctri c al v ari ati o n b et w e e n h ot- pr essi n g a n d 3 D- pri nti n g 

pr o c essi n g @ 1 0 0 H z 

 ε’ ε ” σ A C  

 H ot-
pr ess e d 

3 D-
pri nt e d  

Δ ε ( %) 
H ot-

pr ess e d 
3 D-

pri nt e d 
Δ ε ” ( %)  H ot- pr ess e d  3 D- pri nt e d Δ σ A C ( %) 

P L A  2, 9 2  2, 6 8 – 8, 0  1, 0 7 * 1 0 – 2  1, 0 6 * 1 0– 2  – 1, 2  6, 1 9 * 1 0 – 1 2  5, 6 4 * 1 0– 1 2  – 8, 7 

C A- 1 0  3, 0 4  2, 6 3 – 1 3, 4 1, 4 7 * 1 0 – 2  1, 0 3 * 1 0– 2  – 3 0, 1 8, 5 4 * 1 0 – 1 2  5, 1 1 * 1 0– 1 2  – 4 0, 1 

C A- 2 0  3, 1 8  2, 6 9 – 1 5, 4 1, 8 2 * 1 0 – 2  1, 2 5 * 1 0– 2  – 3 1, 3 1, 0 6 * 1 0 – 1 1  6, 4 1 * 1 0– 1 2  – 3 9, 6 

C A- 3 0  3, 2 7  2, 8 0 – 1 4, 3 2, 2 6 * 1 0 – 2  1, 5 0 * 1 0– 2  – 3 3, 8 1, 2 7 * 1 0 – 1 1  7, 8 2 * 1 0– 1 2  – 3 8, 4 

C A- 4 0  3, 4 2  2, 9 1 – 1 4, 7 3, 2 5 * 1 0 – 2  1, 8 9 * 1 0– 2  – 4 1, 7 1, 9 4 * 1 0 – 1 1  1, 1 5 * 1 0– 1 1  – 4 0, 7 

 

A k e y n oti o n t o c o nsi d er i n 3 D pri nti n g i s t h e cr e ati o n of i nt er n al d ef e cts i n t h e pri nt e d 

s p e ci m e ns, c all e d v oi ds. T h e s e d ef e cts o c c ur as a r es ult of a n i n a bilit y of t h e fil a m e nt t o fill 

its gi v e n s p a c e w hi c h c a us es a tri a n gl e-s h a p e d v oi d b et w e e n t w o d e p osit e d fil a m e nts (Fi g u r e 

5. 7 a)). A dir e ct li n k h a s alr e a d y b e e n est a bli s h e d b et w e e n t h e p or osit y a n d p er mitti vit y 

( G o ul as et al., 2 0 1 9; K u z m a ni ć et al., 2 0 2 3). T h e c al c ul at e d p or ositi e s of t h e 3 D- pri nt e d 

s a m pl es ar e pr es e nt e d i n Fi g u r e 5. 7 b). All m e as ur e d p or ositi es of t h e s a m pl e s w er e gl o b all y 

b et w e e n 1 2 a n d 2 3 %. T h e l o w est p or osit y o bs er v e d, 1 2, 5 %, w a s f or P L A, w hi c h is l o gi c al 

f or a n e at m at eri al a n d a gr e e d wit h t h e r e s ults o bt ai n e d b y Li a o et al. ( 2 0 1 9) f or 3 D- pri nt e d 

P L A. C A- 2 0 h a d t h e hi g h est p or ositi es at a p pr o xi m at el y 2 3 %. A d di n g C A u p t o a 

W C A  = 2 0 % gr e atl y i n cr e as e d t h e p or osit y, wit h a P- V al u e f or t h e d e nsit y- d eri v e d p or osit y 

a n d t h e p er mitti vit y- d eri v e d p or osit y of r es p e cti v el y 1, 1 2 * 1 0 – 9  a n d 4, 1 3 * 1 0– 6 . T h e i n cr e as e 

i n p or osit y o b s er v e d wit h C A c o nt e nt u p t o 2 0 % c a n b e li n k e d t o t h e c o m pl e x vis c osit y 

r es ults pr es e nt e d. A l ess vis c o us m at eri al c a n b ett er fit a n d fill t h e fr e e s p a c e t h a n a m or e 

vis c o us m at eri al. Aft er p e a ki n g f or C A- 2 0 bl e n ds, t h e p or o sit y of 3 D- pri nt e d s a m pl e s 

d e cr e as e d sli g htl y f or hi g h er C A c o nt e nt s, wit h P- V al u es of 5, 8 2 * 1 0 – 4  a n d 1, 1 7 * 1 0– 2 f or t h e 

d eri v e d d e nsit y m e as ur e m e nt a n d d eri v e d p er mitti vit y m e as ur e m e nt, r es p e cti v el y. N ot e, als o, 

t h at t h e t w o m et h o ds g a v e c o m p ar a bl e p or osit y m e as ur e m e nt s, wit h P- V al u es a b o v e 0, 4. T his 



o bs er v ati o n v ali d at e d t h e us e of B D S a n al ysi s t o d et er mi n e t h e p or osit y of 3 D pri nt e d 

s a m pl e s. It al s o s h o w e d t h at it i s p os si bl e t o c o ntr ol t h e p er mitti vit y of t h e 3 D- pri nt e d s yst e m 

b y c o ntr olli n g t h e i nt er n al p or osit y. T hi s p ar a m et er c a n e a sil y b e t u n e d b y v ar yi n g t h e i nfill 

r ati o. T h e m u c h hi g h er p or osit y of C A- 1 0 c o m p ar e d t o P L A s e e m e d t o b e t h e r e as o n f or t h e 

l o w er di el e ctri c pr o p erti e s s h o w n i n Fi g u r e 5. 4 a n d  Fi g u r e 5. 5. 

 

 

Fi g u r e 5. 7 : a) S E M a n al ysi s of a cr o ss-s e cti o n of 3 D- pri nt e d P L A, b) C o m p ari s o n of 

p or ositi es of 3 D- pri nt e d s p e ci m e ns wit h a 1 0 0 % i nfill d e nsit y, d et er mi n e d b y d e nsit y a n d 

p er mitti vit y d eri v e d m et h o ds. Err or b ars r e pr es e nt t h e st a n d ar d d e vi ati o n 

 

5. 2. 5. d.  D y n a mi c m e c h a ni c al pr o p e rti es 

 

Fi g u r e 5. 8  a n d Fi g u r e 5. 9  pr e s e nt, r es p e cti v el y, t h e st or a g e m o d ul us ( E’) a n d t h e l oss 

m o d ul us ( E ”) of h ot- pr e ss e d a n d 3 D- pri nt e d bl e n ds. At 3 0 ° C, t h e hi g h est m o d uli w er e 

r e p ort e d f or n e at P L A a n d t h e l o w est f or C A- 4 0. At 3 0 ° C, t h e 3 D- pri nt e d P L A pr es e nt e d a 

st or a g e m o d ul u s of 1, 8 1 G P a.  
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Fi g u r e 5. 8 : St or a g e m o d ul us E’ v ers us t e m p er at ur e of a) h ot- pr e ss e d s a m pl es, b) 3 D-

pri nt e d s a m pl es 

 

 

Fi g u r e 5. 9 : L oss m o d ul us E ” v ers us t e m p er at ur e of a) h ot- pr ess e d s a m pl e s, b) 3 D- pri nt e d 

s a m pl e s  

 

All bl e n d s s h o w e d t h e s a m e g e n er al b e h a vi or as a f u n cti o n of t e m p er at ur e. At l o w 

t e m p er at ur es ( < 4 0 ° C), all t h e s a m pl es s h o w e d a st or a g e m o d ul us > 1 G P a a n d a r el ati v el y 

l o w l oss m o d ul us. T hi s b e h a vi or i s t y pi c al of t h e gl ass y st at e, w h er e t h e m o bilit y-li mit e d 

m a cr o m ol e c ul es pr o d u c e d g o o d stiff n es s pr o p erti es a n d l o w-t e m p er at ur e d e p e n d e n ci es. A 

s h ar p dr o p of E’ a n d a E ” p e a k w er e o b s er v e d f or all bl e n ds, b et w e e n 4 0 a n d 7 0 ° C, d e p e n di n g 

o n t h e bl e n d. T hi s b e h a vi or i s t y pi c al of t h e α-r el a x ati o n of P L A, s hifti n g fr o m a gl a ss y st at e 

t o a r u b b er y st at e ( Di n g et al., 2 0 2 3). T h e i n c or p or ati o n of C A t e n d e d t o d e cr e as e t h e m o d ul us 



dr o p a n d t h e E ” p e a k, as w ell a s wi d e ni n g t h e p e a k. A c oll e cti v e dr o p of st or a g e a n d l o ss 

m o d uli w as o b s er v e d b et w e e n 6 0 a n d 9 0 ° C, d e p e n di n g o n t h e bl e n d. T hi s c a n b e attri b ut e d 

t o t h e r u b b er y st at e of P L A. It is als o w ort h n oti n g t h at t h e E’ a n d E ” dr o p w as l o w er f or t h e 

hi g h C A c o nt e nt s p e ci m e ns. A n i n cr e as e i n b ot h st or a g e a n d l o ss m o d uli w a s vi si bl e b et w e e n 

8 0 a n d 1 0 0 ° C, d e p e n di n g o n t h e bl e n d. T his b e h a vi or i s w ell r e p ort e d i n t h e lit er at ur e a n d is 

ass o ci at e d wit h t h e c ol d cr yst alli z ati o n r el a x ati o n of P L A. T h e t h er m al e n er g y w as hi g h 

e n o u g h f or P L A t o r e arr a n g e i nt o a cr yst alli n e n et w or k. T his d e cr e as e s t h e e ntr o p y b y 

f or mi n g a cr yst alli n e n et w or k, l o gi c all y i n cr e asi n g t h e m at eri al stiff n ess. B et w e e n 1 0 0 a n d 

1 3 0 ° C, d e p e n di n g o n t h e bl e n d, a s e c o n d r u b b er y st at e w as o bs er v e d, c h ar a ct eri z e d, 

h o w e v er, b y a m or e ri gi d st at e t h a n t h e first r u b b er y st at e d u e t o t h e n e wl y f or m e d cr y st alli n e 

n et w or k. Fi n all y, t o w ar ds t e m p er at ur es > 1 3 0 ° C, a l ast i nfl e cti o n of E’ a n d E ” w as o bs er v e d, 

w hi c h w as ass o ci at e d wit h t h e b e gi n ni n g of f u si o n of t h e pr e vi o usl y f or m e d cr y st al l atti c e of 

P L A. T his dr o p w as m or e pr o n o u n c e d f or hi g h- C A c o nt e nt bl e n ds. T h e eff e ct of 3 D pri nti n g 

o n m e c h a ni c al pr o p erti es w as l ess cl e ar t h a n f or t h e di el e ctri c pr o p erti e s. H o w e v er, t h e 3 D-

pri nt e d s p e ci m e ns s h o w e d hi g h er st or a g e m o d uli i n t h e first r u b b er y st at e t h a n t h e h ot-

pr ess e d s p e ci m e ns. T hi s o bs er v ati o n w a s e v e n m or e pr o n o u n c e d f or l o w C A- c o nt e nt bl e n d s. 

T hi s c o ul d b e d u e t o t h e 3 D- pri nti n g pr o c ess, w hi c h i n d u c e d a gr e at er m a cr o m ol e c ul ar 

ori e nt ati o n o n t h e d e p ositi o n a xis ( P ar k et al., 2 0 2 2) a n d c o ul d d e cr e as e t h e stiff n ess dr o p i n 

t h e r u b b er y st at e. T h e a d diti o n of C A t o P L A d e cr e as e d t h e e n er g y r e q uir e d f or t h e 

r el a x ati o n s ( Tg , Tc c , a n d Tm ) a n d d e cr e as e d t h eir r es p e cti v e t e m p er at ur e. T his pr o b a bl y c o m es 

fr o m t h e pr es e n c e of t h e pl asti ci z er i n C A, w hi c h als o i m p a ct s P L A. Als o, o n c e t h e T g  is 

r e a c h e d, t h e C A a cts as a stiff e n er f or t h e P L A i n t h e r u b b er y st at e. F or t h e 3 D- pri nt e d 

s p e ci m e ns i n t h e first r u b b er y st at e ( 6 0 < T < 9 0 ° C), t h e mi ni m u m E’ P L A  w as 4, 1 M P a, a n d 

t h e E’ C A- 4 0  w as 6 8, 3 M P a, i. e., 1 2 ti m es hi g h er. 

 

C A i nfl u e n c e d bl e n d str u ct ur e a n d m o difi e d t h eir vis c o el asti c pr o p erti es. Fi g u r e 5. 1 0 s h o ws 

t h e C ol e- C ol e pl ot of t h e m o d uli d et er mi n e d b y D M A. C ol e- C ol e pl ots ar e us ef ul f or 

d et er mi ni n g t h e h o m o g e n eit y of t h e bl e n d b y i nt er pr eti n g t h e s h a p e of t h e gi v e n c ur v e. T h e 

m or e h o m o g e n e o us t h e m at eri al, t h e m or e its c ur v e is s h a p e d li k e a h alf-s p h er e ( S a h u a n d 

G u pt a, 2 0 2 1). P L A h a d a q u asi- cir c ul ar c ur v e, w hi c h w a s e x p e ct e d f or a h o m o g e n e o us 

m at eri al. T h e o b s er v e d vis c o el a sti c b e h a vi or is c o h er e nt wit h t h e v al u es o b s er v e d b y B aj w a 
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et al. ( 2 0 2 1) a n d Ei c h ers et al. ( 2 0 2 2). A s t h e C A c o nt e nt of t h e bl e n d i n cr e as es, t h e c ur v e 

st e e p e ns a n d d efl e ct s, d e m o n str ati n g t h at h et er o g e n eit y i n cr e as es wit h t h e a d diti o n of C A. 

T h e S E M a n al ysi s s u p p ort s t h es e r es ult s, as t h e r o u g h n ess i n cr e as e d wit h t h e i n c or p or ati o n 

of C A. A pr e vi o u s st u d y al s o r e p ort e d t his r o u g h n ess i n cr e as e f or P L A-st ar c h bl e n ds ( Y a n g 

et al., 2 0 2 3). T h e s p e ci al fi brill ar a n d l a m ell ar m or p h ol o g y w as als o o bs er v e d f or P L A: C A 

bl e n ds ( C olt elli et al., 2 0 2 1). T h e C ol e- C ol e c ur v e al s o hi g hli g ht e d t h e c ol d cr y st alli z ati o n 

p h e n o m e n o n at hi g h t e m p er at ur es.  

 

 

Fi g u r e 5. 1 0 : a) C ol e- C ol e pl ot E ” V S E’ 

 

5. 2. 5. e.  Gl ass t r a nsiti o n d et er mi n ati o n b y B D S a n d D M A a n al ysi s 

 

B D S a n d D M A m e as ur e m e nt s b ot h s h o w e d t h at t h e a d diti o n of C A i m p a ct e d t h e α-r el a x ati o n 

of P L A. T o b ett er u n d erst a n d t hi s p h e n o m e n o n, Fi g u r e 5. 1 1  pr es e nts t h e Tg  P L A  f or t h e h ot-

pr ess e d a n d 3 D- pri nt e d bl e n ds o bt ai n e d b y D M A a n d B D S m e as ur e m e nt s. T h e d et er mi n ati o n 

of T g  P L A  b y D M A w a s b as e d o n c al c ul ati n g t h e E ” p e a k ( Y a n g et al., 2 0 0 9) t o b ett er c orr el at e 

wit h t h e T g  P L A  v al u es d et er mi n e d b y B D S. B D S m e as ur e m e nt s g a v e gl ass tr a nsiti o n 

t e m p er at ur es of 5 2, 3 a n d 5 3, 5 ° C f or h ot- pr e ss e d a n d 3 D- pri nt e d P L A, r es p e cti v el y. T h es e 

v al u es w er e c o h er e nt wit h t h os e o bs er v e d b y Di c htl et al. ( 2 0 1 7) u si n g t h e s a m e m et h o d. 

D M A m e as ur e m e nt s g a v e gl ass tr a nsiti o n t e m p er at ur es of 5 9, 9 a n d 5 9, 6 ° C f or h ot- pr ess e d 

a n d 3 D- pri nt e d P L A, r e s p e cti v el y, w hi c h i s als o i n a gr e e m e nt wit h pr e vi o us fi n di n gs ( Pl ut a 

a n d G al es ki, 2 0 0 7; Y a n g et al., 2 0 0 9). T h e T g  P L A  d et er mi n e d b y D M A h a d hi g h er v al u es 



t h a n t h o s e o bs er v e d f or B D S. T hi s r es ult c a n b e e x pl ai n e d b y t h e n at ur e of t h e m e as ur e m e nt, 

b ut t h es e r es ult s ar e als o c o nsi st e nt wit h t h e pr eli mi n ar y r es ult s fr o m t h e D S C a n al ysi s. 

R e g ar dl e ss of t h e bl e n ds a n d T g  P L A  d et er mi n ati o n m et h o ds, a n o v er all d e cr e asi n g Tg  P L A  

tr e n d wit h i n cr e asi n g C A c o nt e nt w as o bs er v e d. T hi s d e cr e as e f oll o w e d a first- or d er fit 

(Fi g u r e 5. 1 1 ). T h e Tg  P L A  d et er mi n e d b y B D S s e e m e d m or e s e nsiti v e t o a d di n g C A, wit h a 

sl o p e of a p pr o xi m at el y – 0, 5 4 c o m p ar e d t o t h e – 0, 3 9 f or D M A. T h e s e r es ult s all o w e d 

a c c ur at e pr e di cti o n of bl e n d gl ass tr a nsiti o n t e m p er at ur es. Fi n all y, t h e pr o c essi n g m et h o d 

d o es n ot h a v e a cl e ar i nfl u e n c e o n t h e r es p o ns e of t h e C A t o t h e α-r el a x ati o n. 

 

 

Fi g u r e 5. 1 1 : Gl ass tr a nsiti o n t e m p er at ur e of P L A m e as ur e d b y D M A a n d B D S a n d t h eir 

ass o ci at e first- or d er fit s  

 

All fitti n gs V F T p ar a m et ers fr o m t h e B D S r es ult s ar e gi v e n i n  T a bl e 5. 5. T h e d at a s h o w e d 

t h at 3 D- pri nt e d a n d h ot- pr e ss e d P L A h a d a n a cti v ati o n e n er g y of t h e α-r el a x ati o n at 

9 6 0 kJ· m ol – 1 . A d e cr e as e i n t h e a cti v ati o n e n er g y w as o bs er v e d wit h t h e a d diti o n of C A. 

A c c or di n g t o D el p o u v e et al. ( 2 0 1 8), t his d e cr e a s e c o ul d b e d u e t o t h e r u pt ur e of t h e 

m a cr o m ol e c ul ar i nt er a cti o n c a us e d b y t h e i nt er c al ati o n of t h e C A a n d pl asti ci z er m ol e c ul es. 

T h e p ar a m et er m i s t h e Fr a gilit y I n d e x, us ef ul f or q u a ntif yi n g t h e d e vi ati o n of t h e 

t e m p er at ur e- d e p e n d e n c e of r el a x ati o n ti m es fr o m a n Arr h e ni us b e h a vi or ( D el p o u v e et al., 

2 0 1 8). A hi g h m r efl e ct s a hi g h d e vi ati o n, i n di c ati n g a "fr a gil e " p ol y m er b e h a vi or. A l o w m, 

o n t h e ot h er h a n d, r efl e ct s a g o o d c orr el ati o n wit h a n Arr h e ni us b e h a vi or, gi vi n g t h e p ol y m er 

a "str o n g " b e h a vi or. T h e h ot- pr ess e d P L A pr es e nt e d a m i n d e x of 1 5 4, w hi c h i s i n g o o d 



1 4 3 

 

a gr e e m e nt wit h pr e vi o us r e p ort s ( D el p o u v e et al., 2 0 1 8, 2 0 1 4; P as c u al-J o s e et al., 2 0 2 1). 

M or e o v er, t h e d e cr e as e i n t h e Fr a gilit y I n d e x of t h e bl e n ds c o ul d i n di c at e t h at t h e C A a n d 

t h e pl asti ci z er pr o d u c e d a "str o n g er " P L A b e h a vi or, t h e t e m p er at ur e d e p e n d e n c e d e vi ati n g 

fr o m a V F T-li k e b e h a vi or a n d m o vi n g cl os er t o a n Arr h e ni u s-li k e b e h a vi or ( D el p o u v e et al., 

2 0 1 8).  

 

T a bl e 5. 5 : C al c ul at e d p ar a m et ers f or t h e V F T m o d el. T h e Fr a gilit y I n d e x m a n d a cti v ati o n 

e n er g y of t h e α-r el a x ati o n E a  w er e a d d e d 

  l o g (f 0) 
(l o g ( H z)) 

B 
( K) 

T 0  
( K) 

T g  
( K) 

m 
( S. U.) 

E a  
( k J·m ol – 1 ) 

3 D- pri nt e d 
s a m pl e s 

P L A  1 2, 1 2  1 0 9 3  2 9 4, 8  3 2 6, 7  1 5 3, 1  9 5 7, 5 

C A- 1 0  1 3, 1 1  1 3 8 2  2 8 2, 6  3 2 0, 4  1 3 5, 0  8 2 8, 2 

C A- 2 0  1 2, 6 3  1 2 5 8  2 7 9, 9  3 1 5, 3  1 3 7, 5  8 2 9, 7 

C A- 3 0  1 3, 6 7  1 5 1 4  2 7 0, 6  3 1 0, 5  1 2 8, 1  7 6 1, 3 

C A- 4 0  1 5, 4 2  2 0 1 5  2 5 7, 8  3 0 4, 8  1 1 6, 0  7 0 3, 8 

H ot- pr e ss e d 
s a m pl e s 

P L A  1 2, 1 4  1 0 7 3  2 9 4, 3  3 2 5, 5  1 5 5, 7  9 7 0, 3 

C A- 1 0  1 3, 4 1  1 4 1 3  2 8 1, 7  3 1 9, 6  1 3 6, 8  8 3 6, 9 

C A- 2 0  1 4, 4 3  1 7 2 9  2 7 0, 5  3 1 4, 1  1 2 4, 1  7 4 6, 1 

C A- 3 0  1 4, 9 0  1 8 6 7  2 6 2, 8  3 0 8, 6  1 1 9, 2  7 0 4, 3 

C A- 4 0  1 4, 8 7  1 8 0 4  2 5 8, 7  3 0 3, 0  1 2 0, 7  7 0 0, 5 

 

5. 2. 6.  C o n cl usi o n 

 

I n t his st u d y, bi o b as e d p ol y m er bl e n ds m a d e fr o m P L A a n d C A w er e s u c c essf ull y pr e p ar e d 

usi n g a 3 D- pri nti n g pr o c ess. S a m pl es wit h a C A w ei g ht c o nt e nt ( W C A ) u p t o 4 0 % w er e 

pr o d u c e d a n d t est e d wit h Br o a d b a n d Di el e ctri c S p e ctr os c o p y ( B D S), D y n a mi c M e c h a ni c al 

A n al ysi s ( D M A), a n d d y n a mi c r h e ol o g y. B D S a n d D M A m e as ur e m e nt s s h o w e d t h at t h e 

pl asti ci z er i n C A d e cr e as e d t h e α-r el a x ati o n t e m p er at ur e a n d b e h a vi or of P L A. T h e c o m pl e x 

vis c osit y i n cr e as e d wit h t h e a d diti o n of C A, f oll o wi n g a p o w er l a w, a s s o ci at e d wit h a n 

i n cr e asi n gl y c o nstr ai n e d s yst e m li miti n g t h e fl ui dit y of P L A. T h e di el e ctri c pr o p erti e s w er e 

als o i nfl u e n c e d b y t h e a d diti o n of C A. C A i n cr e as e d t h e di el e ctri c c o nst a nt a n d t h e di el e ctri c 

l oss, as w ell as t h e A C c o n d u cti vit y at 2 0 ° C. M or e o v er, t h e a cti v ati o n e n er g y of t h e D C 

c o n d u cti vit y d e cr e a s e d wit h t h e a d diti o n of C A. T h e di el e ctri c c o nst a nt of t h e P L A: C A 

bl e n d s f oll o w e d a r ul e of mi xt ur e. 3 D- pri nt e d bi o b as e d bl e n d s h a d l o w er p er mitti viti es a n d 

c o n d u cti viti e s t h a n t h e h ot- pr ess e d o n es. T h es e l o w er v al u es h a v e b e e n ass o ci at e d wit h t h e 



a d diti o n of v oi ds d uri n g t h e 3 D- pri nti n g pr o c ess. It w o ul d, t h er ef or e, b e p os si bl e t o c o ntr ol 

t h e di el e ctri c p erf or m a n c e of P L A: C A bl e n ds b y c o ntr olli n g t h e p or osit y. F urt h er m or e, t his 

st u d y s h o w e d t h at 3 D- pri nti n g is a vi a bl e m et h o d f or t h e us e of C A i n i n n o v ati v e el e ctr o ni c 

fi el ds r e q uiri n g l o w p er mitti vit y a n d c o n d u cti vit y, s u c h as el e ctri c al i ns ul ati o n. 

 

5. 3.  H o w c a n 3 D p ri nti n g p a r a m et e rs aff e ct t h e di el e ct ri c a n d m e c h a ni c al 

p e rf o r m a n c e of P L A: C A p ol y m e r bl e n d s ? * 

M or g a n L e c o u bl et 1, 2 , M o h a m e d R a g o u bi1 , L é o n el Bill y K e nf a c k1 , N at h ali e L e bl a n c1  a n d A h m e d K o u b a a2 

 

1  U ni L a S all e, U nit é d e R e c h er c h e Tr a nsf or m ati o ns et A gr o- R ess o ur c e s ( U L R 7 5 1 9 U ni L a S all e - U ni v er sit é 

d’ Art ois), M o nt- S ai nt- Ai g n a n, Fr a n c e 

2  U Q A T, C a m p u s d e R o u y n- N or a n d a, 4 4 5, b o ul. d e l’ U ni v ersit é, R o u y n- N or a n d a, Q C J 9 X 5 E 4, C a n a d a 

 

* Arti cl e a c c e pt é et p u bli é d a ns J o ur n al of C o m p osit e S ci e n c e , V ol u m e 7, iss u e 1 2, 2 8 

N o v e m br e 2 0 2 3. D OI : 1 0. 3 3 9 0/j cs 7 1 2 0 4 9 2 

 

5. 3. 1.  A bstr a ct 

 

T hr e e- di m e nsi o n al pri nti n g i s a pr ot ot y pi n g t e c h ni q u e wi d el y u s e d i n v ari o us fi el ds, s u c h as 

t h e el e ctri c al s e ct or, t o pr o d u c e s p e cifi c di el e ctri c o bj e cts. O ur st u d y e x pl or es t h e m e c h a ni c al 

a n d di el e ctri c b e h a vi or of p ol yl a cti c a ci d ( P L A), a n d pl asti ci z e d c ell ul os e a c et at e ( C A) 

bl e n ds m a n uf a ct ur e d vi a f us e d fil a m e nt f a bri c ati o n ( F F F). A pr eli mi n ar y o pti mi z ati o n of 3 D 

pri nti n g p ar a m et ers s h o w e d t h at a pri nt s p e e d of 3 0 m m·s – 1  a n d a pri nt t e m p er at ur e of 2 1 5 ° C 

pr o vi d e d t h e b est c o m pr o mis e b et w e e n pri nti n g q u alit y a n d pr o c essi n g ti m e. T h e di el e ctri c 

pr o p erti es w er e v er y s e nsiti v e t o t h e t hr e e m ai n p ar a m et ers ( C A c o nt e nt W C A , i nfill r ati o, a n d 

l a y er t hi c k n ess). A T a g u c hi L 9 3 ^ 3 e x p eri m e nt al d esi g n r e v e al e d t h at t h e i nfill r ati o a n d WC A  

w er e t h e m ai n p ar a m et ers i nfl u e n ci n g di el e ctri c pr o p erti e s. I n cr e asi n g t h e i nfill r ati o a n d W C A  

i n cr e as e d t h e di el e ctri c c o nst a nt ε’ a n d el e ctri c al c o n d u cti vit y σA C . It w o ul d, t h er ef or e, b e 

p o ssi bl e t o pr o m ot e t h e i nt e gr ati o n of C A i n t h e di el e ctri c d o m ai n t hr o u g h 3 D pri nti n g w hil e 

c o u nt er b al a n ci n g it s gr e at er p ol arit y b y r e d u ci n g t h e i nfill r ati o. T h e di el e ctri c fi n di n gs ar e 

pr o misi n g f or a n el e ctri c al i ns ul ati o n a p pli c ati o n. F urt h er m or e, t h e m e c h a ni c al fi n di n gs 

o bt ai n e d t hr o u g h d y n a mi c m e c h a ni c al a n al y sis w er e di s c u ss e d. 
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5. 3. 2.  R és u m é e n fr a n ç ais  

 

L’i m pr essi o n 3 D e st u n e t e c h ni q u e d e pr ot ot y p a g e l ar g e m e nt utili s é e d a ns di v ers d o m ai n es, 

c o m m e l e s e ct e ur él e ctri q u e, p o ur pr o d uir e d es o bj et s di él e ctri q u es s p é cifi q u es. N otr e ét u d e 

e x pl or e l e c o m p ort e m e nt m é c a ni q u e et di él e ctri q u e d e m él a n g es d’ a ci d e p ol yl a cti q u e ( P L A) 

et d’ a c ét at e d e c ell ul o s e pl astifi é ( C A) o bt e n u s p ar f a bri c ati o n d e fil a m e nt s f o n d u s ( F F F). 

U n e o pti mis ati o n pr éli mi n air e d es p ar a m ètr es d’i m pr essi o n 3 D a m o ntr é q u’ u n e vit ess e 

d’i m pr e ssi o n d e 3 0 m m·s – 1  et u n e t e m p ér at ur e d’i m pr essi o n d e 2 1 5 ° C offr ai e nt l e m eill e ur 

c o m pr o mis e ntr e l a q u alit é d’i m pr e ssi o n et l e t e m ps d e tr ait e m e nt. L es pr o pri ét é s 

di él e ctri q u es ét ai e nt tr ès s e nsi bl e s a u x tr ois p ar a m ètr es pri n ci p a u x (t e n e ur e n C A W C A , t a u x 

d e r e m pliss a g e et é p aiss e ur d e l a c o u c h e). U n pl a n e x p éri m e nt al T a g u c hi L 9 3 ^ 3 a r é v él é q u e 

l e t a u x d e r e m pliss a g e et l e WC A  ét ai e nt l e s pri n ci p a u x p ar a m ètr es i nfl u e n ç a nt l e s pr o pri ét é s 

di él e ctri q u es. L’ a u g m e nt ati o n d u t a u x d e r e m pliss a g e et d u W C A  a a c cr u l a c o nst a nt e 

di él e ctri q u e ε’ et l a c o n d u cti vit é él e ctri q u e σ A C . Il s er ait d o n c p o ssi bl e d e f a v oris er 

l’i nt é gr ati o n d u C A d a ns l e d o m ai n e di él e ctri q u e p ar l’i m pr essi o n 3 D, t o ut e n 

c o ntr e b al a n ç a nt s a pl u s gr a n d e p ol arit é e n r é d ui s a nt l e t a u x d e r e m plis s a g e. L es r és ult ats 

di él e ctri q u es s o nt pr o m ett e urs p o ur u n e a p pli c ati o n d’is ol ati o n él e ctri q u e. E n o utr e, l es 

r és ult ats m é c a ni q u es o bt e n u s gr â c e à l’ a n al ys e m é c a ni q u e d y n a mi q u e o nt ét é dis c ut és. 

 

5. 3. 3.  I ntr o d u cti o n 

 

C o n si d eri n g t h e c h all e n g es of s ust ai n a bl e d e v el o p m e nt i niti ati v es, d e si g ni n g di el e ctri c 

m at eri als b a s e d o n bi o b as e d p ol y m ers w o ul d b e a cr u ci al s ol uti o n t o r e pl a ci n g s y nt h eti c 

p ol y m ers d eri v e d fr o m p etr ol e u m ( M as arr a et al., 2 0 2 2; R e z v a ni G h o mi et al., 2 0 2 1). It is, 

t h er ef or e, ess e nti al t o pr o m ot e bi o b as e d m at eri als wit h pr o p erti e s si mil ar t o t h os e of 

tr a diti o n al p ol y m ers. A m o n g bi o b as e d p ol y m ers, p ol yl a cti c a ci d ( P L A) w a s pr o d u c e d i n t h e 

gr e at est q u a ntiti es i n 2 0 2 3, a c c or di n g t o E ur o p e a n Bi o pl asti cs ( 2 0 2 3). It is s y nt h esi z e d fr o m 

r e n e w a bl e bi o m ass s o ur c es s u c h a s c or n st ar c h a n d is a p ot e nt c a n di d at e t o r e pl a c e p etr ol e u m-

b as e d p ol y m ers s u c h as p ol y st yr e n e, p ol y et h yl e n e t er e p ht h al at e, or p ol y pr o p yl e n e ( H a m a d 

et al., 2 0 1 6). It s h o ws e x c ell e nt bi o c o m p ati bilit y, c o m p ost a bilit y pr o p erti es, a n d 

str ai g htf or w ar d pr o c ess a bilit y ( H a m a d et al., 2 0 1 6; R e z v a ni G h o mi et al., 2 0 2 1). P L A is 



si m pl e t o f or m ul at e, m a ki n g it a d e sir a bl e p ol y m er f or a d diti v e m a n uf a ct uri n g, wit h a br o a d 

r a n g e of a p pli c ati o ns i n t h e bi o m e di c al, el e ctr o ni cs, t e xtil e, a gri c ult ur e, a n d p a c k a gi n g 

i n d u stri e s ( Q ui nt a n a et al., 2 0 1 3). C ell ul os e i s t h e m o st a b u n d a nt p ol y m er o n E art h, wit h 

attr a cti v e p ot e nti al f or us e as a r a w m at eri al i n bi o b as e d m at eri als wit h a d v a n c e d a p pli c ati o ns 

r a n gi n g fr o m m atri x fill er f or e n gi n e eri n g a p pli c ati o n s t o bi o m e di c al a n d el e ctr o ni c 

a p pli c ati o ns ( A zi z et al., 2 0 2 3; Z. C h e n et al., 2 0 2 3). C ell ul o s e is n at ur all y pr es e nt i n pl a nt 

bi o m ass i n b ot h cr yst alli n e a n d a m or p h o u s f or ms. B y pr o c essi n g c ell ul os e t hr o u g h t h e 

a c et yl ati o n of h y dr o x yl gr o u ps wit h a c et yl gr o u ps, it is p ossi bl e t o o bt ai n c ell ul os e a c et at e, a 

c ell ul o s e- d eri v e d est er. A c c or di n g t o t h e h y dr o x yl gr o u ps’ d e gr e e of s u bstit uti o n ( D S), 

diff er e nt C A gr a d es c a n b e pr o d u c e d wit h t u n a bl e pr o p erti e s. I n cr e asi n g t h e D S of a C A c a n 

r e d u c e t h e bi o d e gr a d ati o n r at e, gl ass tr a nsiti o n a n d m elti n g t e m p er at ur e, w hil e i m pr o vi n g 

fil m tr a ns p ar e n c y a n d m e c h a ni c al pr o p erti e s ( Dr e u x, 2 0 1 9; P h u o n g et al., 2 0 1 4). C A als o 

e x hi bits e x c ell e nt o pti c al, i n s ul ati n g, a n d fl a m e-r et ar d a nt pr o p erti es a n d g o o d U V st a bilit y 

( Q ui nt a n a et al., 2 0 1 4). C A w as a m o n g t h e first pl asti cs d e v el o p e d i n t h e l at e 1 9t h c e nt ur y 

a n d is n o w wi d el y u s e d, i n cl u di n g i n c o m m er ci al a p pli c ati o ns a n d p h ar m a c ol o gi c al r es e ar c h 

( A zi z et al., 2 0 2 3). H o w e v er, t o pr o c ess it as a c o n v e nti o n al t h er m o pl a sti c, t h e a d diti o n of a 

pl asti ci z er is n e e d e d. V ari o us e n h a n c e m e nt str at e gi e s c a n b e a p pli e d t o e n c o ur a g e t h e 

a p pli c ati o n of t h es e n e w m at eri als i n t h e fi el d of di el e ctri cs a n d a d v a n c e d el e ctr o ni cs. A n 

i n d u stri all y vi a bl e a p pli c ati o n a p pr o a c h c o nsists of t h e pr o d u cti o n of p ol y m er bl e n ds. A 

bl e n d’s pr o p erti es ar e d e p e n d e nt o n t h e c h oi c e of c o m p o n e nts. C o n c er ni n g el e ctri c al 

i ns ul at or/ c o n d u ct or bl e n ds, E br a hi m et al. ( 2 0 0 7). st u di e d t h e i m p a ct of a d di n g p ol y a nili n e 

( P A ni) t o c ell ul os e tri a c et at e (t C A). T h e y als o s h o w e d a n i m mis ci bl e m or p h ol o g y vi a o pti c al 

mi cr os c o p y. T h e y n ot e d t h at t h e el e ctri c al c o n d u cti vit y of C A c a n b e m ulti pli e d b y 2 * 1 0 7 , 

fr o m 1 * 1 0– 1 3  t o 2 * 1 0– 6  S· c m– 1 , b y a d di n g o nl y 1 5 % b y w ei g ht of P A ni ( WP A ni ). T h e el e ctri c al 

p er c ol ati o n t hr es h ol d w as o b s er v e d f or W P A ni  = 1 0 %. T h e y p oi nt e d o ut t h at alt h o u g h t h e 

p er c ol ati o n p oi nt w as r e a c h e d at hi g h er W P A ni  v al u es t h a n t h os e r e p ort e d i n t h e lit er at ur e, t his 

a d diti o n w a s still l o w e n o u g h t o m ai nt ai n t h e m e c h a ni c al pr o p erti es of C A w hil e i n cr e asi n g 

its el e ctri c al c o n d u cti vit y. T his i m pr o v e m e nt bri n gs t h e m at eri al pr o d u c e d i nt o t h e 

s e mi c o n d u ct or r a n g e. C o n c er ni n g el e ctri c al i ns ul at or/i ns ul at or bl e n ds, G as mi et al. ( 2 0 1 9) 

f o c us e d o n P L A a n d P H B V bl e n ds. T h e y n ot e d t h at t h e di el e ctri c l oss ε ″ f oll o w e d t h e r ul e 

of mi xt ur e, v ar yi n g pr o p orti o n all y wit h t h e p ol y m er r ati o. F urt h er m or e, t h e bl e n d di d n ot 
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aff e ct t h e gl ass tr a nsiti o n t e m p er at ur e s of t h e p ol y m ers, as m e a s ur e d wit h B D S, i n di c ati n g 

t h at P L A a n d P H B V ar e i m mis ci bl e. H o w e v er, m e c h a ni c al pr o p erti es di d n ot f oll o w t h e r ul e 

of mi xt ur e, pr o b a bl y b e c a us e of t h e s p e cifi c m or p h ol o g y o b s er v e d.  

 

A n ot h er str at e g y f or i m pr o vi n g t h e p ossi bl e a p pli c ati o n s of t h es e n e w m at eri als is t o 

c a pit ali z e o n t h e d e m o cr ati z ati o n of t h e 3 D pri nti n g pr o c ess, r et hi n ki n g m at eri al ar c hit e ct ur e 

a n d pr o d u cts. T hr e e- di m e nsi o n al pri nti n g all o ws c o m pl e x t hr e e- di m e nsi o n al s h a p es t o b e 

pr o d u c e d usi n g c o m p ut er- a ssist e d t e c h n ol o g y ( Di c htl et al., 2 0 1 7). T hr e e m ai n t e c h n ol o gi e s 

e xi st f or 3 D pri nti n g: S el e cti v e L as er Si nt eri n g ( S L S), st er e olit h o gr a p h y ( S L A), a n d f us e d 

fil a m e nt f a bri c ati o n ( F F F). R e g ar di n g t h e F F F m et h o d, a h e at e d n o z zl e d e p osit s m at eri al 

( m ai nl y p ol y m ers) i n s u c c essi v e l a y ers t o o bt ai n a fi n al s h a p e pr e vi o usl y d efi n e d usi n g 3 D 

t e c h n ol o g y ( Di c htl et al., 2 0 1 7; V es el ý et al., 2 0 1 8). T hr e e- di m e nsi o n al pri nti n g is c urr e ntl y 

us e d i n k e y a p pli c ati o ns, s u c h as f ast i n d ustri al pr ot ot y pi n g, r o b oti cs, el e ctr o ni cs, a n d t h e 

bi o m e di c al i n d u str y ( M ull a v e ettil et al., 2 0 2 1). El e ctr o ni cs a n d s e n s ors c o ul d f ull y b e n efit 

fr o m t his pr o c ess vi a t h e d esi g n of el e ctri c al c o n d u ct or a n d i ns ul at or pr ot ot y p es, f urt h er 

f a v ors t h e i nt e gr ati o n of bi o p ol y m ers i nt o n e w a p pli c ati o ns (J u n p h a et al., 2 0 2 0; Li n et al., 

2 0 2 1; Vi v al di et al., 2 0 2 2). R e c e ntl y, K u z m a ni ć et al. ( 2 0 2 3) c o n d u ct e d a st u d y o n t h e 

i nfl u e n c e of t h e i nfill r ati o a n d i nfill s h a p e o n t h e di el e ctri c c o nst a nt of 3 D- pri nt e d P L A a n d 

A B S s p e ci m e ns. T h e y s h o w e d t h at t h e i nfill r ati o h a d a cl e ar i nfl u e n c e o n t h e di el e ctri c 

pr o p erti es of t h es e m at eri als. F or b ot h p ol y m ers, t h e i nfill r ati o p ositi v el y aff e ct e d t h e 

di el e ctri c c o nst a nt, as t h e m or e p or o us s p e ci m e ns c o nt ai n e d m or e v oi ds a n d, t h er ef or e, h a d 

w e a k er p ol ari z ati o n p ot e nti als. T h e y als o f o u n d t h at t h e f or m f a ct or pl a y e d a si g nifi c a nt r ol e 

i n t h e di el e ctri c c o n st a nt, i n di c ati n g t h at it i s p ossi bl e t o a dj ust t h e di el e ctri c c o nst a nt of 3 D-

pri nt e d m at eri als a c c or di n g t o t h e c h os e n 3 D ar c hit e ct ur e. M as arr a et al. ( 2 0 2 2) s h o w e d t h at 

t h e i nfill s h a p e i nfl u e n c e d t h e el e ctri c al r esisti vit y of a 3 D- pri nt e d P L A- b as e d p ol y m er 

c o m p osit e. T h e y d e m o n str at e d t h at t h e el e ctri c al r esisti vit y w as gr e at er f or a ±  4 5 ° pri nti n g 

a n gl e t h a n a 0- 9 0 ° pri nti n g a n gl e d u e t o t h e P L A pri nti n g ori e nt ati o n f a v ori n g c o n d u cti vit y. 

G o ul as et al. ( 2 0 1 9) h a v e als o s h o w n t h e i nfl u e n c e of ar c hit e ct ur e o n di el e ctri c pr o p erti es, as 

t h e di el e ctri c c o nst a nt of A B S: c er a mi c c o m p osit es i n cr e as e d wit h l a y er h ei g ht d u e t o t h e 

i nt er n al p or osit y d e cr e as e. 

 



E v e n if C A is a pr o misi n g bi o b as e d p ol y m er f or el e ctr o ni c a p pli c ati o ns, t h er e is a n e e d t o 

i n v e sti g at e its di el e ctri c a n d m e c h a ni c al b e h a vi or w h e n bl e n d e d wit h ot h er bi o p ol y m ers. 

T h us, t his arti cl e c o m p ar e s t h e di el e ctri c a n d m e c h a ni c al pr o p erti es of P L A: C A bl e n ds m a d e 

vi a 3 D pri nti n g. Aft er o pti mi zi n g t h e 3 D pri nti n g pr o c ess, t h e i nfl u e n c e of C A c o nt e nt, i nfill 

r ati o, a n d l a y er t hi c k n ess o n m e c h a ni c al a n d di el e ctri c pr o p erti es w as st u di e d a n d a n al y z e d 

usi n g a T a g u c hi L 9 ( 3 ^ 3) e x p eri m e nt al d esi g n. T h e ori gi n alit y of t his w or k li es i n t h e 

di el e ctri c a n al ysis of t h e P L A: C A bl e n d s f or a s p e cifi c a p pli c ati o n a n d t h e c o n c urr e nt 

a n al ysi s of t h e di el e ctri c a n d m e c h a ni c al pr o p erti es of t h es e i n n o v ati v e bl e n ds usi n g a 

T a g u c hi d esi g n. 

 

5. 3. 4.  M at eri als a n d m et h o ds 

 

5. 3. 4. a.  R a w m at e ri als a n d bl e n d f o r m ul ati o n 

 

T w o bi o b as e d p ol y m ers w er e u s e d t o pr e p ar e t h e diff er e nt bi o b as e d p ol y m eri c bl e n ds: P L A-

2 0 0 0 3 D ( P L A) w as p ur c h as e d fr o m E U R L B B Fil ( H eili g e n b er g- V all é e, F R A) a n d A CI- 0 0 2 

pl asti ci z e d c ell ul o s e a c et at e ( C A) w as p ur c h a s e d fr o m N at ur e pl ast ( C a e n, F R A). All 

bi o b as e d p ol y m ers w er e r e c ei v e d i n p ell ets wit h a di a m et er ϕ = 4 m m i n 2 5 k g b a gs. 

A c c or di n g t o t h e s u p pli er, t h e C A h a d a pl asti ci z er c o nt e nt of 2 9 %. T h e s u p pli er st at e d t h e 

M elt Fl o w I n d e x ( M FI at 1 9 0 ° C wit h 2, 1 6 k g) of P L A w as 7 g· 1 0 mi n – 1 . F or t h e bl e n d 

f or m ul ati o n, t h e first st e p w as p erf or m e d wit h a si n gl e-s cr e w e xtr u d er a n d a S C A M E X 2 5-

2 0 D ( S C A M E X, Is q u es, F R A). F o ur diff er e nt P L A: C A bl e n d s w er e o bt ai n e d wit h C A 

c o nt e nts ( W C A ) v ar yi n g u p t o 4 0 %. T h e s cr e w s p e e d w as s et at 3 0 R P M, a n d t h e e xtr usi o n 

pr ofil e t e m p er at ur e w as s et at 1 6 0- 1 7 0- 1 8 0 ° C. T h e e xtr u d e d fil a m e nts w er e w at er- c o ol e d 

a n d i m m e di at el y p ell eti z e d a n d o v e n- dri e d at 6 0 ° C. T h e s e c o n d pr o c essi n g st e p w as t h e 

fil a m e nt o bt e nti o n at t h e I T H E M M l a b or at or y ( C h arl e vill e- M é zi èr es, F R A). A 3 D E V O 

fil a m e nt m a k er ( 3 D E V O, Utr e c ht, N L D) pr o d u c e d t h e fi n al fil a m e nts f oll o wi n g a 

t e m p er at ur e pr ofil e of 1 7 0- 1 8 0- 1 8 0- 1 7 0 ° C a n d a s cr e w s p e e d of 5 R P M. T h es e fil a m e nts, 

wit h a di a m et er of 2, 8 5 ±  0, 1 m m, w er e t h e n u s e d f or t h e 3 D pri nti n g of t h e s a m pl es. T h e l a st 

pr o c essi n g st e p w as t h e F F F pr o c ess. T w o diff er e nt s h a p es w er e pr o p os e d ( Fi g u r e 5. 1 2 ). 

T h es e p arts w er e d esi g n e d u si n g F U SI O N 3 6 0 c o m p ut er- ai d e d d esi g n t e c h n ol o g y a n d t h e n 
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e x p ort e d t o C U R A S LI C E R 3 D pri nti n g t e c h n ol o g y a n d pri nt e d usi n g a SI G M A X R 1 9 3 D 

pri nt er ( B C N 3 D, G a v à, E S P). All fil a m e nt s w er e c o n diti o n e d i n a n o v e n at 6 0 ° C t o r e m o v e 

all i nt er n al m oi st ur e b ef or e pri nti n g. T h e pri nti n g b e d w a s s et at 6 0 ° C, a n d t h e n o z zl e 

di a m et er w as s et at 0, 8 m m. T h e i niti al p ar a m et ers w er e i n s pir e d b y t h e w or ks of K u z m a ni ć 

et al. ( 2 0 2 3) a n d M as arr a et al. ( 2 0 2 2). All s a m pl e s w er e st or e d i n a d esi c c at or b ef or e b ei n g 

c h ar a ct eri s e d. 

 

 

Fi g u r e 5. 1 2 : P L A: C A 3 D pri nt e d s a m pl es: r e ct a n g ul ar s a m pl es wit h di m e nsi o ns of 

6 0 * 1 0 * 4 m m f or d y n a mi c m e c h a ni c al a n al ysi s a n d cir c ul ar s a m pl e s of 2 5 m m di a m et er 

di s ks wit h a t hi c k n ess of 4 m m f or di el e ctri c a n al y si s 

 

5. 3. 4. b.  M et h o ds us e d 

 

- S c a n ni n g el e ct r o n mi cr os c o p y ( S E M ) a n al ysi s 

 

S E M a n al ysi s w as p erf or m e d wit h a J S M I T 2 0 0 ( J e ol, A ki s hi m a, J A P). T est s w er e c arri e d 

o ut o n cr y ofr a ct ur e d a n d c ar b o n- c o at e d s p e ci m e n s. T est s w er e c o n d u ct e d at 1 k V wit h a 

m a g nifi c ati o n r a n gi n g fr o m x 4 0 t o x 2 0 0.  

 

- D y n a mi c m e c h a ni c al a n al ysi s ( D M A) 

 

6 0 * 1 0 * 4 m m s a m pl e s w er e t est e d i n d u al c a ntil e v er m o d e, o n a D M A 2 4 2 E Art e mis 

( N et s c h z, S el b, D E U). T h e d u al c a ntil e v er m o d e w as c h o s e n i nst e a d of t h e 3- p oi nt b e n di n g 

m o d e b e c a u s e of t h e v er y l o w stiff n e ss of P L A o n c e it s gl ass tr a nsiti o n t e m p er at ur e i s r e a c h e d 

( T > 6 0 ° C). T h e t est s w er e c o n d u ct e d i n a r a m p m o d e b et w e e n 3 0 a n d 1 4 0 ° C wit h a h e ati n g 



r at e of 5 ° C· mi n– 1  a n d a m o nit or e d f or c e of 1 N o n b ar- s h a p e d s p e ci m e ns. M e as ur e m e nts 

w er e t a k e n f or 3 diff er e nt s a m pl es at a fr e q u e n c y of 1 H z. 

 

- B r o a d b a n d Di el e ctri c S p e ct r os c o p y ( B D S) a n al ysi s 

 

B D S t e sts w er e c o n d u ct e d wit h a K e ysi g ht E 4 9 8 0 A Pr e ci si o n L C R M et er ( A gil e nt 

T e c h n ol o gi es, S a nt a R o s a, C A, U S A). A n is ot h er m al t est at 2 0 ° C wit h a fr e q u e n c y r a n gi n g 

fr o m 1 0 0 t o 2 M H z wit h 2 0 m e as ur e m e nts p er d e c a d e w as p erf or m e d t o o bt ai n t h e di el e ctri c 

pr o p erti es at r o o m t e m p er at ur e o n dis k-s h a p e d s a m pl es. T h e di el e ctri c c o nst a nt ( ε’), 

di el e ctri c l oss ( ε ”) a n d A C c o n d u cti vit y ( σ A C ) w er e d et er mi n e d a c c or di n g t o É q u ati o n 1 , 

É q u ati o n 2  a n d É q u ati o n 5 r es p e cti v el y. M e as ur e m e nts w er e t a k e n f or 3 diff er e nt s a m pl e s. 

 

- T h er m o gr a vi m etri c A n al y sis ( T G A) 

 

T G As w er e c o n d u ct e d wit h a T g 2 0 9 F 1 ( N et zs c h, S el b, D E U). T h e a n al ys e s w er e c o n d u ct e d 

wit h a t e m p er at ur e r a m p r a n gi n g fr o m 2 0 t o 8 0 0 ° C a n d a 1 0 ° C· mi n – 1  s p e e d i n a n i n ert g as 

( ar g o n). F or e a c h s a m pl e, 2 0 m g of m at eri al w as t a k e n a n d c h ar a ct eri z e d. 

 

5. 3. 4. c.  P ri nti n g pr o c ess o pti miz ati o n 

 

Pri nti n g pr o c ess o pti mi z ati o n w as c arri e d o ut t o e ns ur e g o o d pri nti n g c o n diti o n s. T hr e e 

p ar a m et ers w er e s el e ct e d: pri nti n g t e m p er at ur e, s p e e d, a n d n o z zl e di a m et er. T h e v ari a bl e 

v al u es ar e s u m m ari z e d i n T a bl e 5. 6 . F or t his st e p, o nl y t h e C A- 4 0 bl e n d w as s el e ct e d. 

Mi cr o str u ct ur e a n d m e c h a ni c al a n al ysis w er e c o n d u ct e d t o a ss ess s a m pl e q u alit y vi a S E M 

a n d D M A, r es p e cti v el y. 

 

T a bl e 5. 6 : E x p eri m e nt al 3 D pri nti n g p ar a m et ers  

Pri nt p ar a m et ers 

T n o z zl e  ( ° C)  2 0 5  2 1 5  2 2 5 

Pri nti n g s p e e d ( m m·s – 1 )  1 0  2 0  3 0 
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5. 3. 4. d.  Ar c hit e ct u r al d esi g n 

 

A n ar c hit e ct ur al c h ar a ct eri z ati o n st e p w as p erf or m e d o n c e t h e pri nti n g p ar a m et ers h a d b e e n 

fi x e d. A T a g u c hi L 9 ( 3 ^ 3) e x p eri m e nt al d esi g n w a s a p pli e d t o st u d y t h e i nfl u e n c e of t h e i nfill 

r ati o, t h e WC A , a n d t h e l a y er t hi c k n ess o n di el e ctri c a n d m e c h a ni c al pr o p erti es. T h es e 3 

p ar a m et ers h a v e 3 v al u e l e v els. T his pl a n r e q uir e d 9 diff er e nt c o n diti o n s, w hi c h ar e 

s u m m ari z e d i n T a bl e 5. 7 . All T a g u c hi a n al ys e s w er e p erf or m e d wit h t h e Mi nit a b 1 7 

St atisti c al S oft w ar e. All t h e a d diti o n al st atisti c al i nf or m ati o n is gi v e n i n A n n e x e 8 . 

 

T a bl e 5. 7 : L 9 ( 3 ^ 3) T a g u c hi e x p eri m e nt al d esi g n 

C o n diti o n  W C A  ( %) I nfill r ati o ( %) T hi c k n e ss ( m m)  

1  2 0  4 0 0, 1 

2  2 0  6 0 0, 2 

3  2 0  8 0 0, 3 

4  3 0  4 0 0, 2 

5  3 0  6 0 0, 3 

6  3 0  8 0 0, 1 

7  4 0  4 0 0, 3 

8  4 0  6 0 0, 1 

9  4 0  8 0 0, 2 

  

5. 3. 5.  R es ults a n d dis c ussi o n 

 

5. 3. 5. a.  O pti miz ati o n of pri nti n g p ar a m et ers 

 

Fi g u r e 5. 1 3  s h o ws t h e st or a g e m o d ul us of P L A: C A bl e n ds wit h a WC A  = 4 0 % at diff er e nt 

pr o c essi n g t e m p er at ur es a n d pri nti n g s p e e d s. All bl e n ds s h o w e d t y pi c al pl asti ci z e d P L A 

b e h a vi or ( Cri st e a et al., 2 0 2 0). T h e first p h as e of t h e c ur v es b ef or e 4 0 ° C c orr es p o n d s t o t h e 

gl ass y st at e of t h e P L A c o m p o n e nt. T h e s h ar p dr o p i n t h e st or a g e m o d ul us E’ b et w e e n 4 0 

a n d 6 0 ° C c orr es p o n ds t o t h e gl ass tr a nsiti o n of pl asti ci z e d P L A. T h e ar e a b et w e e n 6 0 a n d 

8 0 ° C c orr e s p o n ds t o t h e r u b b er y tr a nsiti o n of t h e P L A c o m p o n e nt. C ol d cr y st alli z ati o n c o ul d 

b e o bs er v e d a n d l e d t o t h e cr e ati o n of a cr yst alli n e n et w or k, i m pr o vi n g t h e bl e n ds’ 

m e c h a ni c al pr o p erti es ( Crist e a et al., 2 0 2 0). I n Fi g u r e 5. 1 3 , n o si g nifi c a nt c h a n g e c a n b e 



s e e n i n t h e st or a g e m o d ul us wit h t h e t e st e d p ar a m et ers. F urt h er m or e, t h e S E M a n al ys es 

pr es e nt e d i n Fi g u r e 5. 1 4  s h o w e d t h e m or p h ol o g y of t h e bl e n ds.  

 

 

Fi g u r e 5. 1 3 : L o g (st or a g e m o d ul us E’) v er s us t e m p er at ur e of P L A: C A 3 D- pri nt e d bl e n ds 

 

 

Fi g u r e 5. 1 4 : S E M pi ct ur e of P L A: C A bl e n ds at WC A  = 4 0 %, T = 2 1 5 ° C at a) 1 0 m m·s– 1 , 

b) 2 0 m m·s – 1 , c) 3 0 m m·s– 1 

 

As e x p e ct e d a n d i n a gr e e m e nt wit h t h e lit er at ur e, t h e bl e n d m or p h ol o g y w as i m mi s ci bl e, wit h 

o bs er v a bl e l a m ell a e a n d fi bril s ( C olt elli et al., 2 0 2 1; L e c o u bl et et al., 2 0 2 3). M or e o v er, it w as 

e m piri c all y diffi c ult t o pri nt s a m pl es at 2 0 5 ° C f or a W C A  = 4 0 %, a s it s e e m s t h e t e m p er at ur e 
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w as t o o l o w t o a c hi e v e g o o d pri nti n g q u alit y a n d r e pli c a bilit y. Fi g u r e 5. 1 4 a) s h o ws t h at t h e 

i nt erf a c es b et w e e n t h e diff er e nt l a y ers w er e vi si bl e. At 2 1 5 a n d 2 2 5 ° C, t h e s a m pl es w er e 

m u c h si m pl er t o o bt ai n, wit h a n o v er all b ett er q u alit y, as s h o w n i n Fi g u r e 5. 1 4 b- e). T h e 

i nt erf a c es b et w e e n l a y er s w er e diffi c ult t o disti n g ui s h. T h e t h er m al st a bilit y a n al ys es of 

P L A: C A bl e n ds ar e pr es e nt e d i n Fi g u r e 5. 1 5 . T h e bl e n ds s h o w e d t hr e e di sti n ct d e gr a d ati o n 

p e a ks. Sl o w d e gr a d ati o n w a s first vi si bl e ar o u n d 2 0 0 ° C. T hi s d e gr a d ati o n c o ul d b e attri b ut e d 

t o t h e est erifi c ati o n d e gr a d ati o n of C A ( S h ai k h et al., 2 0 2 2). Ar o u n d 3 0 0 ° C, u nst a bl e 

d e gr a d ati o n w as al s o n oti c e a bl e, w hi c h mi g ht h a v e c orr es p o n d e d t o t h e pl asti ci z er 

d e gr a d ati o n of C A. It i s i nt er e sti n g t o n ot e t h at t h e d e gr a d ati o n of b ot h t h er m o pl asti cs t o o k 

pl a c e at t h e s a m e ti m e. S o, t o li mit t h e d e gr a d ati o n of C A d uri n g t h e pr o c ess, a t e m p er at ur e 

of 2 1 5 ° C w as c h o s e n f or t h e r est of t h e st u d y. R e g ar di n g t h e pri nti n g s p e e d, 3 0 m m·s – 1  w as 

c h os e n f or t h e r e st of t h e st u d y t o s p e e d u p t h e pri nti n g pr o c ess. F or r ef er e n c e, pri nti n g a 

D M A s a m pl e t a k e s 1 4 a n d 3 1 mi n at pri nt s p e e d s of 3 0 m m·s – 1  a n d 1 0 m m· s– 1 . 

 

 

Fi g u r e 5. 1 5 : T h er m al st a bilit y of P L A: C A bl e n ds 

 

5. 3. 5. b.  Di el e ct ri c p r o p e rti es 

 

T a bl e 5. 8  s h o ws t h e di el e ctri c c o nst a nt s o bt ai n e d vi a B D S at r o o m t e m p er at ur e fr o m t h e 3 D-

pri nt e d P L A: C A bi o c o m p osit e u si n g diff er e nt p ar a m et ers ( W C A ), i nfill r ati o, a n d l a y er 

t hi c k n ess). T h e m e as ur e d di el e ctri c p er mitti vit y r a n g e d fr o m 1, 9 0 t o 2, 4 6, i n cr e asi n g 



gr a d u all y wit h W C A  a n d t h e i nfill r ati o. T h e l o w est di el e ctri c c o nst a nts w er e o bt ai n e d f or 

c o n diti o n 1, c orr e s p o n di n g t o a W C A  = 2 0 %, i nfill r ati o = 4 0 %, a n d l a y er t hi c k n ess = 0, 1 m m. 

T h e hi g h est di el e ctri c c o nst a nt s w er e o bt ai n e d f or c o n diti o n 9, c orr es p o n di n g t o a 

W C A  = 4 0 %, i nfill r ati o = 8 0 %, a n d l a y er t hi c k n ess = 0, 2 m m. T y pi c al di el e ctri c c o nst a nt s 

f or t h es e c o n diti o ns ar e s u m m ari z e d i n Fi g u r e 5. 1 6 . H o w e v er, t h e di el e ctri c c o nst a nt of 

P L A: C A bi o c o m p osit e s d e cr e as e d wit h i n cr e asi n g fr e q u e n c y, w hi c h w as a ss o ci at e d wit h t h e 

li mit ati o n of di p ol e m o bilit y as t h e fr e q u e n c y i n cr e as e d. 

 

T a bl e 5. 8 : V ari ati o n of di el e ctri c c o n st a nt ε’ i n f u n cti o n of fr e q u e n c y m e as ur e d at 2 0 ° C 

C o n diti o n  
W C A  

( %) 
I nfill 
( %) 

T hi c k n ess  
( m m) 

ε’ @ 1 0 0 H z ε’ @ 1 k H z ε’ @ 1 0 k H z ε’ @ 1 0 0 k H z  ε’ @ 1 M H z 

1 2 0 4 0 0, 1 1, 9 1 ± 0, 0 5 1, 9 4 ± 0, 0 6 1, 9 3 ± 0, 0 6 1, 9 2 ± 0, 0 6 1, 9 0 ± 0, 0 6 

2 2 0 6 0 0, 2 2, 2 1 ± 0, 0 2 2, 2 4 ± 0, 0 1 2, 2 3 ± 0, 0 8 2, 2 2 ± 0, 0 1 2, 2 0 ± 0, 0 1 

3 2 0 8 0 0, 3 2, 3 2 ± 0, 0 3 2, 3 5 ± 0, 0 4 2, 3 4 ± 0, 0 4 2, 3 2 ± 0, 0 3 2, 3 0 ± 0, 0 3 

4 3 0 4 0 0, 2 2, 0 4 ± 0, 0 3 2, 0 8 ± 0, 0 1 2, 0 6 ± 0, 0 1 2, 0 5 ± 0, 0 1 2, 0 3 ± 0, 0 1 

5 3 0 6 0 0, 3 2, 3 1 ± 0, 0 2 2, 3 3 ± 0, 0 2 2, 3 1 ± 0, 0 2 2, 2 9 ± 0, 0 1 2, 2 7 ± 0, 0 1 

6 3 0 8 0 0, 1 2, 3 6 ± 0, 0 3 2, 3 9 ± 0, 0 3 2, 3 7 ± 0, 0 4 2, 3 5 ± 0, 0 4 2, 3 2 ± 0, 0 3 

7 4 0 4 0 0, 3 2, 1 1 ± 0, 0 7 2, 1 2 ± 0, 0 7 2, 1 1 ± 0, 0 7 2, 0 9 ± 0, 0 7 2, 0 7 ± 0, 0 7 

8 4 0 6 0 0, 1 2, 2 5 ± 0, 0 4 2, 2 6 ± 0, 0 4 2, 2 5 ± 0, 0 4 2, 2 3 ± 0, 0 3 2, 2 0 ± 0, 0 4 

9 4 0 8 0 0, 2 2, 4 6 ± 0, 1 2 2, 4 8 ± 0, 1 1 2, 4 5 ± 0, 1 1 2, 4 2 ± 0, 1 1 2, 3 9 ± 0, 1 1 

  

 

Fi g u r e 5. 1 6 : Di el e ctri c c o nst a nt ε’ v ers u s fr e q u e n c y. C o n diti o n 1 c orr es p o n d s t o a 

W C A  = 2 0 %, i nfill r ati o = 4 0 %, a n d l a y er t hi c k n ess = 0, 1 m m. C o n diti o n 9, c orr es p o n ds t o 

a W C A  = 4 0 %, i nfill r ati o = 8 0 %, a n d l a y er t hi c k n ess = 0, 2 m m 
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Fi g u r e 5. 1 7  s h o ws t h e r es ults of t h e T a g u c hi a n al y sis at 1 k H z, w hi c h w e u s e d t o i d e ntif y 

t h e p ar a m et ers s e p ar at el y. All t h e t est e d p ar a m et ers p ositi v el y i nfl u e n c e d t h e di el e ctri c 

c o nst a nt. T h e P- V al u e i n di c at e d 0, 0 0 3, 0, 0 3 2, a n d 0, 0 6 4 f or t h e i nfill r ati o, W C A , a n d l a y er 

t hi c k n ess, r es p e cti v el y. T h e i nfill r ati o si g nifi c a ntl y aff e ct e d t h e di el e ctri c c o nst a nt. T his 

o bs er v ati o n h as alr e a d y b e e n m a d e b y K u z m a ni ć et al. ( 2 0 2 3) a n d w as attri b ut e d t o t h e 

s a m pl e s’ p or osit y. R e d u ci n g t h e i nfill r ati o r es ult e d i n l ess d e ns e s p e ci m e n s a n d, t h er ef or e, 

l ess s us c e pti bl e t o b ei n g p ol ari z e d, as t h e di el e ctri c c o n st a nt of air ~ 1. T h e i m p a ct of WC A  o n 

t h e di el e ctri c c o nst a nt w a s al s o si g nifi c a nt, a s c ell ul o s e a c et at e h a d p ol ar h y dr o x yl f u n cti o ns 

c o m p ar e d wit h P L A. O n t h e ot h er h a n d, t h e l a y er t hi c k n ess h a d o nl y a sli g ht p o siti v e i m p a ct 

( P- V al u e > 0, 0 5) o n t h e di el e ctri c c o nst a nt. G o ul a s et al. ( 2 0 1 9) al s o o bs er v e d a sli g ht 

i nfl u e n c e ass o ci at e d wit h t h e di mi n uti o n i n p or o siti es wit h i n cr e asi n g l a y er t hi c k n ess. S o, t o 

r e d u c e t h e di el e ctri c c o nst a nt, a r e d u cti o n i n t h e i nfill r ati o n e e d s t o b e m a d e, f oll o w e d b y a 

r e d u cti o n i n t h e WC A , a n d fi n all y, a r e d u cti o n i n t h e l a y er t hi c k n ess. I nt er esti n gl y, t h e 

di el e ctri c c o nst a nts of c o n diti o ns 7, 8, a n d 9 w er e b et w e e n 2, 1 1 a n d 2, 4 6, v al u es c o m p ar a bl e 

wit h t h os e of L D P E, H D P E a n d P P, s y nt h eti c p ol y m ers c o m m o nl y us e d i n el e ctri c al 

i ns ul ati o n ( pr es e nt e d l at er i n t h e d o c u m e nt i n T a bl e 5. 1 1 ). T hi s pr o v es t h at c o n diti o ns 7 t o 9 

w o ul d b e attr a cti v e alt er n ati v es t o t h e a b o v e- m e nti o n e d c o n v e nti o n al p ol y m ers. 

 

 

Fi g u r e 5. 1 7 : M e a n s di el e ctri c c o nst a nt ε’ at r o o m t e m p er at ur e a n d 1 0 0 H z 

 

 

 



5. 3. 5. c.  El e ct ri c al c o n d u cti vit y pr o p erti es 

 

T a bl e 5. 9  s h o ws t h e diff er e nt el e ctri c al c o n d u cti viti e s o bt ai n e d vi a B D S at r o o m t e m p er at ur e 

a n d 1 k H z f or t h e 3 D- pri nt e d P L A: C A bi o c o m p osit e w h e n usi n g diff er e nt p ar a m et ers ( W C A , 

i nfill r ati o, a n d l a y er t hi c k n ess). T h e el e ctri c al c o n d u cti vit y r a n g e d fr o m 2, 6 3 * 1 0– 1 2  t o 

7, 2 4 * 1 0 – 1 2  S· c m– 1 . As f or t h e di el e ctri c c o nst a nt, t h e l o w est el e ctri c al c o n d u cti vit y w as 

o bt ai n e d f or c o n diti o n 1 a n d t h e hi g h est f or c o n diti o n 9 ( Fi g u r e 5. 1 8 ).  

 

T a bl e 5. 9 : L o g ( el e ctri c al c o n d u cti vit y σA C ) at r o o m t e m p er at ur e a n d 1 k H z 

C o n diti o n W C A ( %) I nfill ( %) T hi c k n ess ( m m)  σ a c  @ 1 k H z 

1 2 0 4 0 0, 1 – 1 1, 5 8 ± 0, 0 3  

2 2 0 6 0 0, 2 – 1 1, 3 6 ± 0, 0 4  

3 2 0 8 0 0, 3 – 1 1, 3 2 ± 0, 0 4  

4 3 0 4 0 0, 2 – 1 1, 4 5 ± 0, 0 5  

5 3 0 6 0 0, 3 – 1 1, 2 8 ± 0, 0 4  

6 3 0 8 0 0, 1 – 1 1, 3 0 ± 0, 0 6  

7 4 0 4 0 0, 3 – 1 1, 4 2 ± 0, 0 6  

8 4 0 6 0 0, 1 – 1 1, 2 6 ± 0, 0 6  

9 4 0 8 0 0, 2 – 1 1, 1 4 ± 0, 0 7  

 

 

Fi g u r e 5. 1 8 : L o g ( el e ctri c al c o n d u cti vit y σA C ) at r o o m t e m p er at ur e v ers u s fr e q u e n c y of 

c o n diti o n 1 a n d 9 

 

T h e el e ctri c al c o n d u cti vit y i n cr e as e d wit h t h e a p pli e d fr e q u e n c y f or all t est e d c o n diti o ns 

( 1 t o 9). I n cr e a si n g t h e fr e q u e n c y f a v ors t h e h o p pi n g c arri er p h e n o m e n o n, c o n v e yi n g t h e 
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el e ctri c al c urr e nt i n t h e i n s ul ati n g m at eri al s. A st e a d y i n cr e as e i n c o n d u cti vit y as a f u n cti o n 

of fr e q u e n c y w as a p p ar e nt f or b ot h c o n diti o ns. W u et al. ( 2 0 1 9) s h o w e d t his b e h a vi or is 

t y pi c al of a n el e ctri c al i ns ul at or m at eri al. Fi n all y, all c o n diti o ns t est e d wit h el e ctri c al 

fr e q u e n ci es b el o w 1 0 0 k H z h a d el e ctri c al c o n d u cti vit y v al u es u n d er 1 0– 8  S· c m– 1 . A c c or di n g 

t o S ol a z z o et al. ( 2 0 1 9), t hi s w o ul d al s o m a k e o ur m at eri al s el e ctri c all y i ns ul ati n g m at eri al s.  

Fi g u r e 5. 1 9  s h o ws t h e r es ult s of t h e T a g u c hi a n al ysis at 1 k H z. T h e WC A  a n d i nfill r ati o 

si g nifi c a ntl y a n d p ositi v el y i nfl u e n c e d t h e el e ctri c al c o n d u cti vit y ( P- V al u e s w er e 0, 0 1 3 a n d 

0, 0 3 2, r es p e cti v el y). A d di n g C A i nt o P L A i n cr e as e d t h e el e ctri c al c o n d u cti vit y of t h e l att er 

d u e t o t h e m or e p ol ar n at ur e of C A a n d t h e pl asti ci z er, i m pr o vi n g t h e c arri er c h ar g e s’ 

m o bilit y ( B a n d ar a et al., 2 0 1 1). M or e o v er, p or osit y h as alr e a d y b e e n pr o v e n t o r e d u c e t h e 

el e ctri c al c o n d u cti vit y of p ol y m eri c m at eri al s ( G al os et al., 2 0 2 1). C o n v ers el y, t h e l a y er 

t hi c k n ess h a d littl e i m p a ct ( P- V al u e = 0, 1 6 4) o n t h e el e ctri c al c o n d u cti vit y. Gl o b all y, t h e 

eff e ct of t h e v ari o us p ar a m et er s o n el e ctri c al c o n d u cti vit y w as l es s si g nifi c a nt t h a n t h eir 

eff e ct o n t h e di el e ctri c c o nst a nt. S o, t o r e d u c e t h e el e ctri c al c o n d u cti vit y, t h e first st e p i s t o 

r e d u c e t h e i nfill r ati o, f oll o w e d b y a r e d u cti o n i n t h e WC A . 

 

 

Fi g u r e 5. 1 9 : M e a n s f or l o g ( el e ctri c al c o n d u cti vit y σA C ) at r o o m t e m p er at ur e a n d 1 k H z 

  

5. 3. 5. d.  D y n a mi c m e c h a ni c al p r o p e rti es 

 

T a bl e 5. 1 0  s h o ws t h e diff er e nt st or a g e m o d uli ( E’) a n d gl ass tr a nsiti o n t e m p er at ur es of P L A 

( Tg P L A ) o bt ai n e d vi a D M A f or diff er e nt p ar a m et er s. At 3 0 ° C a n d 1 H z, t h e st or a g e m o d uli 



r a n g e d fr o m 4 2 5, 6 M P a t o 9 7 6, 8 M P a. T h e hi g h est E’ w a s m e as ur e d f or c o n diti o n 3 a n d t h e 

l o w est f or c o n diti o n 8. T h e Tg P L A , m e a s ur e d at t h e l oss m o d ul us p e a k ( p e a k E ″), r a n g e d fr o m 

4 1, 3 t o 5 3, 5 ° C. C o m pl e m e nt ar y D S C m e a s ur e m e nts ( A n n e x e 9 ) g a v e v er y si mil ar v al u es, 

v ali d ati n g t h e us e of D M A t o d et er mi n e t h e T g P L A . M or e o v er, Fi g u r e 5. 2 0  pr es e nts t h e E’ 

a n d E ″ of t h e c o n diti o ns 3 a n d 8. T h e c ur v es ar e t y pi c al of pl asti ci z e d P L A, as alr e a d y 

d es cri b e d i n Fi g u r e 5. 1 3 . 

 

T a bl e 5. 1 0 : St or a g e m o d ul us E’ @ 1 H z a n d 3 0 ° C, a n d gl as s tr a nsiti o n t e m p er at ur e 

m e as ur e d b y B D S a n al ysi s 

C o n diti o n  W C A ( %) I nfill ( %) T hi c k n e ss ( m m) E’ ( M P a)  T g P L A  ( E ” p e a k, ° C) 

1 2 0 4 0 0, 1 6 9 4, 4 5 3, 5 

2 2 0 6 0 0, 2 8 0 5, 8 5 3, 1 

3 2 0 8 0 0, 3 9 7 6, 8 5 3, 3 

4 3 0 4 0 0, 2 6 9 2, 2 4 9, 0 

5 3 0 6 0 0, 3 7 7 4, 6 4 9, 4 

6 3 0 8 0 0, 1 8 7 7, 4 4 9, 1 

7 4 0 4 0 0, 3 6 5 6, 2 4 3, 0 

8 4 0 6 0 0, 1 4 2 4, 6 4 1, 3 

9 4 0 8 0 0, 2 6 5 4, 1 4 3, 1 

 

Fi g u r e 5. 2 0 : St or a g e a n d l oss m o d ul us v ers us t e m p er at ur e of c o n diti o n 3 a n d 8 

 

Fi g u r e 5. 2 1  s h o ws t h e r es ult s of t h e T a g u c hi a n al ysi s at 1 H z. T h e T a g u c hi a n al ys es w er e 

r el ati v el y u n cl e ar. T h e WC A , i nfill r ati o, a n d l a y er t hi c k n e ss h a d P- V al u e s of 0, 1 0 3, 0, 1 8 6, 

a n d 0, 2 9 5, r es p e cti v el y ( A n n e x e 8 ). T h e hi g h er P- V al u es pr o b a bl y ori gi n at e fr o m t w o 

c a us es. Firstl y, t h e m e c h a ni c al t est s w er e n ot c arri e d o ut usi n g tri pli c at es d u e t o m at eri al a n d 
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ti m e li mit ati o n s. S e c o n dl y, t h e c o n diti o n 8 D M A s p e ci m e ns e x hi bit e d a n u n us u all y p o or pri nt 

q u alit y wit h m a n y s urf a c e d ef e ct s, r es ulti n g i n m e c h a ni c al pr o p erti es t h at w er e w ell b el o w 

e x p e ct ati o ns. It c a n b e ar g u e d t h at i m mi s ci bl e P L A: C A bl e n d s h a d gr e at pri nti n g diffi c ult y 

at hi g h C A c o nt e nt l e v el s w h e n s m all a m o u nt s of m at eri al w er e e xtr u d e d ( c orr es p o n di n g t o 

a l a y er t hi c k n ess of 0, 1 m m). F urt h er m or e, pr e vi o us a n al y s es h a v e s h o w n t h at t h e vi s c o sit y 

of P L A w as gr e atl y i n cr e as e d b y a d di n g C A ( L e c o u bl et et al., 2 0 2 3), w hi c h c a n r e d u c e t h e 

eff e cti v e n ess of l a y er a d h esi o n, e s p e ci all y w h e n c o m bi n e d wit h a l o w i nfill r ati o. F urt h er 

t est s w er e c arri e d o ut b y c h a n gi n g t h e l a y er t hi c k n ess t o 0, 2 m m, a n d t h e pri nt q u alit y 

i m pr o v e d si g nifi c a ntl y. C o n diti o n 8 m a y h a v e bi as e d t h e T a g u c hi a n al ysi s r es ult s. H o w e v er, 

gi v e n t h e lit er at ur e a n d t h e o bs er v e d tr e n d s, w e c a n d e d u c e t h at t h e i nfill r ati o p o siti v el y 

aff e ct e d m at eri al stiff n e s s d u e t o a hi g h er p or osit y c o nt e nt ( A b e y k o o n et al., 2 0 2 0; Öt e y a k a 

et al., 2 0 2 1; K. W a n g et al., 2 0 2 0), w h er e W C A  h a d a sli g ht n e g ati v e eff e ct. L a y er t hi c k n ess 

di d n ot s e e m t o i nfl u e n c e t h e st or a g e m o d ul u s. F urt h er a n al ys es ar e r e q uir e d t o c o nfir m t h e 

o bs er v e d tr e n d s.  

 

 

Fi g u r e 5. 2 1 : M e a n s f or st or a g e m o d ul u s E’ at 3 0 ° C a n d 1 H z 

 

C o n c er ni n g t h e st or a g e m o d ul u s, a c o m p ar ati v e a n al y sis e m pl o yi n g s y nt h eti c p ol y m ers w as 

c o n d u ct e d, as pr es e nt e d i n T a bl e 5. 1 1 . It s h o w e d t h at t h e st or a g e m o d uli o bt ai n e d f or 

P L A: C A f or c o n diti o ns 7, 8, a n d 9 w er e c o m p ar a bl e wit h t h o s e of L D P E. It als o pr o v e d o n c e 

a g ai n t h at t h e s e m at eri al s c o ul d b e r el e v a nt alt er n ati v es f or r e pl a ci n g s y nt h eti c p ol y m ers i n 

a n el e ctri c al i n s ul ati o n a p pli c ati o n. 



T a bl e 5. 1 1 : C o m p ar ati v e a n al ysi s of t h e di el e ctri c c o nst a nt ε’ a n d st or a g e m o d ul us E’ wit h 

s y nt h eti c p ol y m ers 

P ol y m er T ( ° C) ε’ R ef 

C A- 4 0 2 0 

2, 1 1 

O ur st u d y  2, 2 5 

2, 4 6 

L D P E R o o m T 
2, 4 3 ( A h m e d D a b b a k et al., 2 0 1 8) 

2, 2 1 ( H a n et al., 2 0 2 0) 

H D P E R o o m T 
2, 4 8 ( A h m e d D a b b a k et al., 2 0 1 8) 

2, 5 ( X u et al., 2 0 2 1) 

P P R o o m T 
2, 3 ( A h m e d D a b b a k et al., 2 0 1 8) 

2, 1 ( U y or et al., 2 0 2 2) 

P ol y m er T ( ° C) E’ ( M P a) R ef 

C A- 4 0 3 0 

6 5 6  

4 2 5 O ur st u d y 

6 5 4  

L D P E R o o m T 
3 8 0 ( C h e n et al., 2 0 2 0) 

3 9 0 ( M ol efi et al., 2 0 1 0) 

H D P E 3 0 1 7 1 0 ( M ol efi et al., 2 0 1 0) 

P P 3 0 
1 8 0 0 ( C h e n et al., 2 0 2 0) 

1 8 1 6 ( Y e ol e et al., 2 0 2 1) 

 

Fi n all y, Fi g u r e 5. 2 2  pr es e nt t h e T a g u c hi a n al y si s r es ult s f or t h e P L A gl ass tr a nsiti o n 

t e m p er at ur e a s d et er mi n e d vi a D M A.  

 

Fi g u r e 5. 2 2 : M e a ns f or gl ass tr a nsiti o n t e m p er at ur e m e a s ur e d b y D M A a n al ysi s 

 

It c a n b e s e e n t h at t h e i nfill r ati o a n d l a y er h ei g ht h a d n o si g nifi c a nt i nfl u e n c e o n T g P L A . O n 

t h e c o ntr ar y, WC A  str o n gl y i nfl u e n c e d t h e Tg P L A  ( P- V al u e = 0, 0 0 6). T hi s d e cr e as e c a n b e 
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attri b ut e d t o t h e pr es e n c e of t h e C A pl asti ci z er, r e d u ci n g t h e e n er g y r e q uir e d f or t h e α-

r el a x ati o n of P L A. 

 

5. 3. 6.  C o n cl usi o n 

 

C ell ul os e a c et at e i s a bi o b as e d p ol y m er wit h gr e at p ot e nti al f or a p pli c ati o ns i n t h e el e ctr o ni cs 

i n d ustr y, b ut t h er e is a l a c k of r es e ar c h o n its a p pli c ati o n vi a 3 D pri nti n g. T his st u d y 

i n v esti g at e d t h e di el e ctri c a n d m e c h a ni c al pr o p erti e s of P L A: C A bl e n ds o bt ai n e d t hr o u g h 3 D 

pri nti n g. A pri nti n g o pti mi z ati o n p h as e w as fir stl y c o n d u ct e d t o fi n d t h e a p pr o pri at e pri nti n g 

t e m p er at ur e a n d s p e e d. T h e b e st c o m pr o mis e w as f o u n d at 2 1 5 ° C a n d 3 0 m m·s− 1 . A T a g u c hi 

L 9 3 ^ 3 e x p eri m e nt w as s u c c e ssf ull y p erf or m e d t o o bs er v e t h e i nfl u e n c e of t h e C A c o nt e nt, 

i nfill r ati o, a n d l a y er t hi c k n ess o n di el e ctri c pr o p erti es, m e c h a ni c al pr o p erti es, a n d gl a ss 

t e m p er at ur e tr a nsiti o n. T h e fi n di n gs ar e: 

 

- T h e i nfill r ati o str o n gl y d e cr e as e d t h e di el e ctri c a n d m e c h a ni c al pr o p erti es of 3 D-

pri nt e d P L A: C A bl e n d s a m pl es. T h es e o bs er v ati o n s c a n b e li n k e d t o t h e m or e p or o us 

str u ct ur e i n d u c e d b y t h e l a c k of i nfill. 

- T h e W C A  p ositi v el y i nfl u e n c e d t h e di el e ctri c c o nst a nt a n d el e ctri c al c o n d u cti vit y d u e 

t o t h e hi g h er p ol ar as p e ct of C A. T h e C A’s pl asti ci z er c o ul d h a v e c a us e d t h e d e cr e as e 

i n t h e st or a g e m o d ul u s a n d Tg P L A  i n d u c e d b y t h e WC A . T h es e o bs er v ati o ns s h o w t h at 

it w o ul d b e p ossi bl e t o c o u nt er b al a n c e t h e hi g h er di el e ctri c pr o p erti es of C A b y 

r e d u ci n g t h e i nfill r ati o t o o bt ai n a m at eri al wit h t h e b est el e ctri c al i ns ul ati n g 

pr o p erti es. 

- T h e l a y er t hi c k n ess h a d littl e i nfl u e n c e o n t h e t est e d pr o p erti es. H o w e v er, it h as b e e n 

pr o v e n t o c a us e criti c al f ail ur es at a hi g h C A c o nt e nt. T h er ef or e, it w o ul d b e d e sir a bl e 

t o pri nt P L A: C A bl e n d s wit h a l a y er t hi c k n ess of 0, 3 µ m t o a c c el er at e pri nti n g s p e e d 

a n d i m pr o v e t h e pri nti n g q u alit y of hi g h- C A- c o nt e nt bl e n ds. 

 

Fr o m a n i n d ustri al p oi nt of vi e w, t his w or k is p arti c ul arl y pr o misi n g, as it d e m o nstr at es t h at 

it is p o ssi bl e t o m a n uf a ct ur e a n d c o ntr ol t h e di el e ctri c a n d m e c h a ni c al pr o p erti e s of C A- b as e d 

p ol y m eri c bl e n ds f or el e ctri c al i ns ul ati o n a p pli c ati o ns, wit h t h e pr o d u cts h a vi n g di el e ctri c 



a n d m e c h a ni c al pr o p erti e s cl os e t o t h os e of p ol y et h yl e n e, a p ol y m er c o m m o nl y us e d i n t his 

fi el d. I n a d diti o n, it w o ul d b e i nt er e sti n g t o i n v esti g at e t h e i nfl u e n c e of t h e i nfill p att er n o n 

m e c h a ni c al a n d di el e ctri c pr o p erti es t o p urs u e ar c hit e ct ur al o pti mi z ati o n. F urt h er m or e, a 

f o c us o n t h e m e c h a ni c al pr o p erti es of bl e n ds is n e e d e d i n or d er t o cr e at e a m at eri al a bl e t o 

ri v al t h e s y nt h eti c p ol y m er c o m m o nl y u s e d i n el e ctri c al i ns ul ati o n. 

 

5. 4.  W h at a r e t h e li mit ati o ns of 3 D- p ri nt e d bi o b as e d m at e ri als f o r di el e ct ri c 

a p pli c ati o ns ?  

L e c o u bl et M or g a n 1, 2 , R a g o u bi M o h a m e d1 , L e bl a n c N at h ali e1  a n d K o u b a a A h m e d2   

1  U ni L a S all e, U nit é d e R e c h er c h e Tr a n sf or m ati o n s et A gr o- R e ss o ur c es ( U L R 7 5 1 9 U ni L a S all e –

U ni v ersit é d’ Art ois), 7 6 1 3 0 M o nt- S ai nt- Ai g n a n, Fr a n c e 

2  L a b or at oir e d e Bi o m at éri a u x, C a m p us d e R o u y n- N or a n d a, U ni v er sit é d u Q u é b e c at A biti bi- T é mi s c a mi n g u e 

( U Q A T), 4 4 5, B o ul. d e l’ U ni v ersit é, R o u y n- N or a n d a, Q C J 9 X 5 E 4, C a n a d a 

 

5. 4. 1.  A bstr a ct 

 

R e n e w a bl e di el e ctri c m at eri als attr a ct t h e att e nti o n of i n d ustri al a n d st a k e h ol d ers, b ut s u c h 

m at eri al s p o ss ess li mit e d pr o p erti es. T his r es e ar c h f o c us e d o n st u d yi n g p ol yl a cti c a ci d 

( P L A): c ell ul o s e a c et at e ( C A) bl e n ds pr o d u c e d b y 3 D pri nti n g t o f a cilit at e t h eir i nt e gr ati o n 

i nt o t h e el e ctri c al i ns ul ati o n fi el d. Di el e ctri c fi n di n gs s h o w e d t h at a bl e n d c o nt ai ni n g 4 0 % 

of C A b y m a ss h a d a di el e ctri c c o nst a nt ( ε’) of 2, 9 a n d a n el e ctri c al c o n d u cti vit y ( σ A C ) of 

1, 2 6 * 1 0 – 1 1  S· c m– 1 at 1 0 0 H z a n d 2 0 ° C w hil e e x hi biti n g b ett er m e c h a ni c al ri gi dit y i n t h e 

r u b b er y st at e t h a n n e at P L A. I n a d diti o n, it w as p ossi bl e t o i n cr e a s e t h e el e ctri c al i ns ul ati n g 

eff e ct b y r e d u ci n g t h e i nfill r ati o at t h e c ost of r e d u c e d m e c h a ni c al pr o p erti es. Diff er e nti al 

s c a n ni n g c al ori m etr y ( D S C), br o a d b a n d di el e ctri c s p e ctr os c o p y ( B D S), a n d d y n a mi c 

m e c h a ni c al a n al ysis ( D M A) r es ults s h o w e d t h at t h e P L A pl asti ci z er r e d u c e d t h e e n er g y 

r e q uir e d f or P L A r el a x ati o ns. T h es e pr eli mi n ar y r e s ults d e m o nstr at e d t h e b e n efits of usi n g a 

c o m bi n ati o n of P L A, C A, a n d 3 D pri nti n g f or el e ctri c al i ns ul ati o n a p pli c ati o ns. 

 

5. 4. 2.  R és u m é e n fr a n ç ais 
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L es m at éri a u x di él e ctri q u es r e n o u v el a bl es attir e nt l’ att e nti o n d es i n d u stri el s et d es a ct e urs 

c o n c er n és, m ais c es m at éri a u x p oss è d e nt d es pr o pri ét és li mit é es. P o ur f a cilit er l e ur 

i nt é gr ati o n, c ett e r e c h er c h e s’ est c o n c e ntr é e s ur l’ ét u d e d e m él a n g es d’ a ci d e p ol yl a cti q u e 

( P L A) et d’ a c ét at e d e c ell ul o s e ( C A) pr o d uits p ar i m pr essi o n 3 D p o ur l’is ol ati o n él e ctri q u e. 

L es r és ult at s di él e ctri q u e s o nt m o ntr é q u’ u n m él a n g e c o nt e n a nt 4 0 % e n m a ss e d e C A a v ait 

u n e c o n st a nt e di él e ctri q u e ( ε’) d e 2, 9 et u n e c o n d u cti vit é él e ctri q u e e n c o ur a nt alt er n atif ( σ A C ) 

d e 1, 2 6 * 1 0 – 1 1  S· c m– 1  à 1 0 0 H z et 2 0 ° C, t o ut e n pr és e nt a nt u n e m eill e ur e ri gi dit é m é c a ni q u e 

à l’ ét at c a o ut c h o ut e u x q u e l e P L A p ur. E n o utr e, il a ét é p ossi bl e d’ a u g m e nt er l’ eff et 

d’is ol ati o n él e ctri q u e e n r é d uis a nt l e t a u x d e r e m pliss a g e, a u pri x d’ u n e r é d u cti o n d es 

pr o pri ét és m é c a ni q u e s. L es r és ult ats d e l a c al ori m étri e diff ér e nti ell e à b al a y a g e ( D S C), d e l a 

s p e ctr os c o pi e di él e ctri q u e à l ar g e b a n d e ( B D S) et d e l’ a n al y s e m é c a ni q u e d y n a mi q u e ( D M A) 

o nt m o ntr é q u e l e pl astifi a nt d u P L A r é d uis ait l’ é n er gi e n é c ess air e à l a r el a x ati o n d u P L A. 

C es r és ult ats pr éli mi n air e s o nt d é m o ntr é l e s a v a nt a g e s d e l’ utilis ati o n d’ u n e c o m bi n ais o n d e 

P L A, d e C A et d’i m pr essi o n 3 D p o ur l es a p pli c ati o ns d’is ol ati o n él e ctri q u e. 

 

5. 4. 3.  I ntr o d u cti o n 

 

Di el e ctri c m at eri als ar e i n cr e asi n gl y n e e d e d a n d pr o d u c e d f or el e ctr o ni c a p pli c ati o ns i n a n 

i n cr e asi n gl y c o n n e ct e d w orl d. T h e gl o b al el e ctr o ni c m at eri al s m ar k et h as b e e n esti m at e d at 

U S D 6 5, 7 billi o n i n 2 0 2 2, wit h a 6 % i n cr e as e o v er t h e n e xt 5 y e ars ( T e c h S ci R es e ar c h, 

2 0 2 3). T his f ast- p a c e d pr o d u cti o n als o r ai s es iss u es s u c h a s t h e e n d- of-lif e of s u c h m at eri als. 

A c c or di n g t o A n kit et al. ( 2 0 2 1), 5 4 Mt of el e ctr o ni c w ast e h a v e b e e n pr o d u c e d i n 2 0 1 9, wit h 

a f or e c ast e d 7 5 Mt pr o d u cti o n b y 2 0 3 0. C urr e nt e- w a st e m a n a g e m e nt s ol uti o ns ar e still 

i n a d e q u at e, m ai nl y b as e d o n l a n dfill a n d i n ci n er ati o n pr o c ess es, wit h t h e ass o ci at e d p oll uti o n 

pr o bl e ms. Bi o b as e d m at eri als w o ul d b e hi g hl y d esir a bl e t o miti g at e s u c h pr o bl e ms. T h e s e 

m at eri als ar e m or e e n vir o n m e nt all y fri e n dl y t h a n t h eir s y nt h eti c c o u nt er p art s i n t h eir 

m a n uf a ct ur e, r e n e w a bilit y, a n d bi o d e gr a d a bilit y pr o p erti es. A c c or di n g t o T h e E ur o p e a n 

Ass o ci ati o n, 8 7 k T of bi o b as e d m at eri als w as u s e d i n 2 0 2 3 t h e el e ctr o ni cs i n d ustr y a n d, wit h 

a n e x p o n e nti al i n cr e as e ( E ur o p e a n Bi o pl asti c s, 2 0 2 3 b).  

 



C o n c er ni n g t h e us e of bi o b as e d m at eri als i n el e ctr o ni cs, N a k ats u k a ( 2 0 1 1) pr o d u c e d 

pl asti ci z e d P L A- c o at e d el e ctri c al c a bl es. T h e pl asti ci z e d P L A s h o w e d a n el e ctri c al 

c o n d u cti vit y of 1 0 – 1 2  S· c m– 1 , a n d t h e c a bl e pr es e nt e d a di el e ctri c str e n gt h ( EB R ) of ar o u n d 

4 5 k V wit h g o o d fl e x ur al pr o p erti es. Still, t h e a ut h ors p oi nt e d o ut t h e pl asti ci z er’s t e m p or al 

st a bilit y iss u es. B y c o ntr olli n g t h e ali g n m e nt of el e ctr os p u n c ell ul os e a c et at e ( C A) fi b ers, 

M e n g et al. ( 2 0 2 0) c o ntr oll e d t h e C A: al u mi n u m bi m et al d ef or m ati o n. T h e s e d e vi c es w er e 

us e d as a ct u at ors i n a n o n- c o nt a ct s e ns or f or d et e cti n g t h e m oist ur e c o nt e nt of a h u m a n h a n d, 

wit h o ut s h o wi n g a n y d e gr a d ati o n i n t h e el e ctri c al r esist a n c e of t h e al u mi n u m p art. T his 

s h o w e d hi g h p ot e nti al i n w e ar a bl e h e alt h m o nit ors a n d a d v a n c e d n o n- c o nt a ct h u m a n-

m a c hi n e i nt er a cti o ns. T h e p ol y m er bl e n di n g str at e g y c o ul d b e e n vis a g e d t o o bt ai n a fi n al 

m at eri al c o m bi ni n g t h e pr o p erti es of its c o nstit u e nts t o o v er c o m e t h e li mit ati o ns of bi o b as e d 

p ol y m ers. H e n ni n g et al. ( 2 0 1 9) pr o p os e d a P L A: C A bl e n d fill e d wit h zi n c p yr o p h os p h at e 

( Z n P P) as a bi o b as e d alt er n ati v e t o c o n v e nti o n al pri nt e d cir c uit b o ar d ( P C B). P L A: C A a n d 

P L A: C A bl e n d e d wit h W Z n P P  = 5 % pr e s e nt e d c o m p ar a bl e di el e ctri c pr o p erti es t o F R 4 a n d 

F R 2 gl ass: e p o x y l a mi n at es, e x c e pt f or a si g nifi c ati v e l o w er di el e ctri c c o n st a nt a n d hi g h er 

s urf a c e r esi sti vit y. T h e y h a v e b e e n s u c c essf ull y us e d f or P C B d e m o nstr at ors, b ut i ss u es 

r e m ai n u ns ol v e d, s u c h a s a w ar pi n g eff e ct d uri n g t h e s ol d eri n g of c o m p o n e nts o n its s urf a c e. 

3 D pri nti n g i s a r e c e nt t e c h n ol o g y t h at b ot h f a cilit at e s t h e pr ot ot y pi n g of i n d u stri al p arts a n d 

c o ntr ol s t h e i nt er n al d esi g n of t h e pr o d u ct. ( B ar b os a et al., 2 0 1 8) d e v el o p e d a P L A- b as e d 

3 D- pri nt e d el e ctri c al i ns ul at or f or s m art gri d el e ctri c al i ns ul at or a p pli c ati o n. T h e pr o d u c e d 

i ns ul at ors h a v e e n d ur e d v olt a g es of 3 5 k V, wit h n o o bs er v e d d e gr a d ati o n, w hi c h v ali d at es 

t h e i nt er est i n i nt e gr ati n g t h es e n e w bi o b a s e d s m art is ol at ors f or 1 3, 8 k V a p pli c ati o ns. 

 

E v e n if P L A: C A is a pr o misi n g bi o b as e d p ol y m eri c f or el e ctr o ni c a p pli c ati o ns, its a p pli c ati o n 

b y f us e d fil a m e nt f a bri c ati o n ( F F F) t e c h n ol o g y is still l ar g el y u n d e v el o p e d f or el e ctri c al 

i ns ul ati o n a p pli c ati o n s. T h eir di el e ctri c a n d t h er m o m e c h a ni c al p erf or m a n c es s h o ul d b e 

o pti mi z e d. T o p urs u e t h e w or k ai m e d at pr o m oti n g t h e u s e of bi o b as e d m at eri als, t hi s st u d y 

pr o p os es t o i n v esti g at e t h e us e of P L A: pl asti ci z e d C A bl e n ds b y 3 D pri nti n g f or el e ctri c al 

i ns ul ati o n a p pli c ati o ns, t o u n d erst a n d t h e a d v a nt a g es of s u c h m at eri als a n d t h eir n ot e d 

li mit ati o ns. 
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5. 4. 4.  M at eri al a n d m et h o ds 

 

P L A- 2 0 0 0 3 D ( P L A) a n d A CI- 0 0 2 pl asti ci z e d c ell ul os e a c et at e ( C A) w er e s u p pli e d b y 

r es p e cti v el y N at ur e pl ast ( C a e n, F R A) a n d E U R L B B Fil ( H eili g e n b er g- V all é e, F R A). T h e 

s u p pli er g a v e t h e W pl a sti ci z er  at 2 9 %. All m at eri als w er e o v e n- dri e d f or at l e ast 4 h o urs at 

6 0 ° C f or all t h e pr o c essi n g st e p s t o a v oi d i nt er n al m oist ur e. A fir st e xtr usi o n pr o c essi n g w a s 

p erf or m e d wit h a S C A M E X 2 5- 2 0 D ( S C A M E X, Is q u e s, F R A). Fi v e diff er e nt c o n diti o ns 

w er e pr o d u c e d, r es u m e d i n T a bl e 5. 1 2 . A s cr e w s p e e d of 3 0 R P M a n d a n e xtr usi o n pr ofil e 

t e m p er at ur e of 1 6 0- 1 7 0- 1 8 0 ° C w er e us e d. 

 

T a bl e 5. 1 2 : Pr o d u c e d c o n diti o ns 

C o n diti o n s  W P L A ( %)  WC A ( %) 

P L A 1 0 0  0 

C A- 1 0  9 0  1 0 

C A- 2 0  8 0  2 0 

C A- 3 0  7 0  3 0 

C A- 4 0  6 0  4 0 

 

T h e 3 D fil a m e nts w er e pr o d u c e d wit h a 3 D E V O fil a m e nt m a k er ( 3 D E V O, Utr e c ht, N D L) at 

t h e I T H E M M l a b or at or y ( C h arl e vill e- M é zi èr e s, F R A), wit h a s cr e w s p e e d of 5 R P M a n d a n 

e xtr usi o n pr ofil e of 1 7 0- 1 8 0- 1 8 0- 1 7 0 ° C. T h e f us e d fil a m e nt f a bri c ati o n ( F F F) w as 

p erf or m e d wit h a SI G M A X R 1 9 3 D pri nti n g d e vi c e ( B C N 3 D, G a v à, S p ai n). T h e p ar a m et ers 

us e d w er e r es u m e d i n T a bl e 5. 1 3 , a n d t h e pr o d u c e d s a m pl es w er e pr es e nt e d i n Fi g u r e 5. 2 3  

 



 

Fi g u r e 5. 2 3 : F us e d fil a m e nt f a bri c ati o n ( F F F) 3 D pri nti n g pr o c ess a n d pr o d u c e d s a m pl e s 

 

T a bl e 5. 1 3 : 3 D p ar a m et ers c o n diti o ns 

N o z zl e t e m p er at ur e 2 1 5 ° C 

Pri nti n g s p e e d 3 0 m m· s – 1  

B e d t e m p er at ur e 6 0 ° C 

S a m pl e t hi c k n e ss 2 a n d 4 m m 

I nfill p att er n ( B D S) C o n c e ntri c 

I nfill p att er n ( D M A) ± 4 5 

 

I n t hi s st u d y, t h e t h er m al b e h a vi or of t h e v ari o u s bl e n ds w as d et er mi n e d wit h a D S C Q 2 0 

( T A I nstr u m e nt s, N e w C astl e, U S) wit h a d y n a mi c r a m p r at e of 1 0 ° C· mi n – 1 . D y n a mi c 

m e c h a ni c al a n al ysi s ( D M A) w as c arri e d o ut o n 6 0 * 1 0 * 2 m m a n d 6 0 * 1 0 * 4 m m s a m pl es i n 

d o u bl e c a ntil e v er m o d e wit h a n Art e mi s D M A 2 4 2 E ( N et s c h z, S el b, G er m a n y) a n d a r a m p 

b et w e e n 3 0 a n d 1 4 0 ° C at 5 ° C· mi n – 1  a n d a c o ntr oll e d f or c e of 1 N. Fi n all y, B D S t est s w er e 

c arri e d o ut usi n g a K e ysi g ht E 4 9 8 0 A Pr e ci si o n L C R M et er ( A gil e nt T e c h n ol o gi es, S a nt a 

R os a, C A, U S A) o n 2 5 m m- di s ks s a m pl e s. T h e h e ati n g pr o gr a m c o nsi st e d of a n i s ot h er m al 

ri s e b et w e e n 0 a n d 1 6 0 ° C wit h 4 ° C p er st e p a n d m e as ur e d at 1 0 0 H z. All t h e fi g ur es 

pr es e nt e d b el o w w er e pr o d u c e d wit h t h e P yt h o n 3. 1 0. 1 1 pr o gr a m mi n g l a n g u a g e, usi n g 

P a n d a s’ m o d ul e t o r e a d t h e d at as et a n d M at pl otli b t o pr o d u c e t h e gr a p hs. 
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5. 4. 5.  R es ults a n d dis c ussi o n s 

 

T a bl e 5. 1 4  s h o ws t h e t h er m al pr o p erti es of P L A a n d P L A: C A bl e n ds.  

 

T a bl e 5. 1 4 : T h er m al t e m p er at ur e of P L A: C A bl e n ds 

 T g P L A  ( h e at)  Tc c P L A   Tm P L A  

P L A  6 1, 7 ± 0, 4  1 2 7, 6 ± 0, 1 1 5 4, 2 ± 0, 6 

C A- 1 0  5 6, 4 ± 0, 7  1 2 2, 9 ± 1, 1 1 5 2, 4 ± 0, 5 

C A- 2 0  5 1, 6 ± 0, 4  1 2 0, 6 ± 0, 6 1 5 0, 2 ± 0, 2 

C A- 3 0  4 7, 1 ± 1, 2  1 1 7, 3 ± 1, 2 1 4 8, 9 ± 1, 0 

C A- 4 0  4 1, 1 ± 1, 5  1 1 0, 8 ± 1, 4 1 4 5, 9 ± 0, 4 

 

N e at P L A e x hi bit e d all t h e e x p e ct e d r el a x ati o ns f or a P L A: a gl ass t e m p er at ur e ( T g ) of 6 2 ° C, 

a c ol d cr yst alli z ati o n t e m p er at ur e ( T c c ) of 1 2 8 ° C a n d a m elti n g t e m p er at ur e ( Tm ) of 1 5 4 ° C 

( K a n g et al., 2 0 1 8). A d di n g C A d e cr e as e d all t h e o bs er v e d r el a x ati o n s. At W C A  = 4 0 %, t h e 

T g , TC C , a n d Tm  of P L A d e cr e as e d r e s p e cti v el y b y 2 0, 6, 1 6, 8, a n d 8, 3 ° C. K a n g et al. ( 2 0 1 8) 

h a v e als o o b s er v e d a d e cr e as e i n T g  b y a d di n g pl a sti ci z ers i nt o P L A. A c c or di n g t o t h e l att er, 

a d di n g pl asti ci z ers, g e n er all y s m all m ol e c ul es, i n cr e as e d t h e fr e e v ol u m e of m a cr o m ol e c ul ar 

c h ai ns, t h er e b y i m pr o vi n g t h e p ol y m er's m o bilit y. It i s als o w ort h n oti n g t h at t h e s u p pli e d 

P L A w as a m or p h o us, wit h a m e as ur e d X cr b el o w 0, 5 %. F urt h er m or e, w hil e a d di n g 

pl asti ci z er i m pr o v e d t h e m o bilit y of t h e m a cr o m ol e c ul ar c h ai ns, it di d n ot si g nifi c a ntl y 

c h a n g e t h e cr yst alli nit y of t h e bl e n d s, wit h X cr  still b el o w 0, 5 %. 

 

As t h e D S C fi n di n g s d e m o n str at e d, t h e a d diti o n of C A v ari e d t h e t h er m al pr o p erti es of P L A 

b y l o w eri n g t h e r el a x ati o n e n er gi es. Di el e ctri c m at eri als ar e s u bj e ct e d t o v ari o u s t e m p er at ur e 

fl u ct u ati o ns d u e t o el e ctri c c urr e nt, w hi c h alt ers t h eir di el e ctri c pr o p erti es. K n o wi n g t his 

t h er m al di el e ctri c st a bilit y w o ul d b e i m p ort a nt t o q u alif y t h e pr es e nt e d m at eri al s. Fi g u r e 5. 2 4  

pr es e nts t h e di el e ctri c c o n st a nt ( ε’) a n d el e ctri c al c o n d u cti vit y ( σ A C ) of t h e 3 D- pri nt e d n e at 

P L A a n d C A- 4 0 wit h a n i nfill r ati o of 1 0 0 % v ers u s t e m p er at ur e.  

 



 

Fi g u r e 5. 2 4 : Di el e ctri c c o nst a nt ε’ a n d el e ctri c al c o n d u cti vit y σA C  of P L A a n d C A- 4 0 

v ers u s t e m p er at ur e, m e as ur e d at 1 0 0 H z  

 

At 2 0 ° C, P L A a n d C A- 4 0 s h o w e d a ε’ of 2, 5 3 a n d 2, 8 1 r e s p e cti v el y, a n d a σ A C  of 4, 8 * 1 0– 1 3  

a n d 1, 4 * 1 0 – 1 2  S· c m– 1  r es p e cti v el y. T h e m e as ur e d i n cr e as e i n di el e ctri c pr o p erti es w a s 

attri b ut e d t o t h e p ol ar n at ur e of C A, w hi c h c o nt ai ns h y dr o x yl f u n cti o ns as o p p os e d t o P L A 

( L e c o u bl et et al., 2 0 2 3). P e a ks ar e pr es e nt b et w e e n 4 0 a n d 8 0 ° C, r e pr e s e nti n g t w o P L A 

r el a x ati o ns. T h e s h ar p i n cr e as e ar o u n d 4 0- 6 0° C i s d u e t o t h e tr a nsiti o n t o a p ost- α-r el a x ati o n 

r u b b er y st at e, i n cr e asi n g m a cr o m ol e c ul ar m o bilit y a n d f a cilit ati n g t h eir f oll o wi n g of t h e A C 

s hift, t h u s i n cr e asi n g o v er all p er mitti vit y. T h e n ot e d dr o p b et w e e n 6 0- 8 0 ° C c o m es fr o m t h e 

c ol d cr yst alli z ati o n of P L A, r e d u ci n g m a cr o m ol e c ul ar m o bilit y b y t h e f or m ati o n of a n e w 

ri gi d p h as e i n P L A. Alt h o u g h t h e a d diti o n of C A i n cr e as e d t h e c o n d u cti vit y of t h e bl e n ds, 

t h e m e a s ur e d pr o p erti es at 1 0 0 H z f or all m at eri al s w er e still i n t h e el e ctri c all y i ns ul ati n g 

r a n g e ( S ol a z z o et al., 2 0 1 9), v ali d ati n g t h eir us e f or di el e ctri c a p pli c ati o n s. T h e pr o d u c e d 

m at eri al s s h o w e d n ot a bl e t e m p er at ur e s e nsiti vit y. At 1 6 0 ° C, P L A e x hi bit e d a ε’ a n d σ A C  

r es p e cti v el y 1, 9 2 a n d 5 0 3 ti m es gr e at er, a n d C A- 4 0 e x hi bit e d a ε’ a n d σA C  r es p e cti v el y 1, 8 5 

a n d 1 4 5 ti m es gr e at er t h a n m e as ur e d at 2 0 ° C. T h e o bs er v ati o ns f or n e at P L A ar e i n p erf e ct 

a gr e e m e nt wit h t h e lit er at ur e ( B a di a et al., 2 0 1 7; L e c o u bl et et al., 2 0 2 3). B a di a et al. ( 2 0 1 7) 

h a v e alr e a d y n oti c e d t h at m e as ur e d at 1 0 0 H z, t h e di el e ctri c c o nst a nt of n e at P L A i n cr e as e d 
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fr o m 3, 0 5 t o 3, 9 5 w h e n t h e t e m p er at ur e s hift e d fr o m 2 0 t o 1 3 0 ° C. T h e t e m p er at ur e-

d e p e n d e nt b e h a vi or o bs er v e d of b ot h el e ctri c al c o n d u cti vit y a n d di el e ctri c c o n st a nt c a n b e 

ass o ci at e d wit h t h e i n cr e a s e d i o ni c m o bilit y of m a cr o m ol e c ul ar c h ai ns, as m e nti o n e d i n t h e 

lit er at ur e ( L e c o u bl et et al., 2 0 2 3). As t h e m elti n g t e m p er at ur e a p pr o a c h e d, t h e σ A C  i n cr e as e d 

f ast er f or C A- 4 0 t h a n n e at P L A. T his c o ul d als o b e d u e t o t h e i n cr e a s e d fr e e v ol u m e, gr e atl y 

i m pr o vi n g t h e m o bilit y of t h e c arri er c h ar g es ( B a n d ar a et al., 2 0 1 1). C A r e d u c e d t h e e n er g y 

r e q uir e d f or α-r el a x ati o n m e as ur e d b y B D S, as o b s er v e d i n t h e lit er at ur e w h e n a pl a sti ci z er 

is a d d e d t o a pl asti c m atri x. C A- 4 0 s h o w e d a n α-r el a x ati o n s hift of – 2 0 ° C. W hil e t h e c o nst a nt 

a n d c o n d u cti vit y w er e sli g htl y hi g h er f or C A- 4 0 t h a n f or P L A i n t h e m e as ur e m e nt r a n g e 

t est e d, t h es e r es ults r e m ai n e d c o m p ar a bl e a n d l o w e n o u g h t o b e s uit a bl e f or el e ctri c al 

i ns ul ati o n a p pli c ati o n s. 

 

As t h e fi el d of di el e ctri c m at eri als c o v ers a p pli c ati o ns r e q uiri n g hi g h fl e xi bilit y or hi g h 

ri gi dit y, it i s als o i m p ort a nt t o k n o w t h e t h er m o m e c h a ni c al b e h a vi or of t h e pr o p os e d 

m at eri als. P L A s uff ers fr o m a n i m p ort a nt l oss of m e c h a ni c al pr o p erti es b e y o n d its T g  d u e t o 

its r u b b er y st at e. As t h e i n c or p or ati o n of pl a sti ci z e d C A i nt o P L A will r es ult i n c o m pl e x 

b e h a vi or, it i s i m p ort a nt t o u n d erst a n d its b e h a vi or ( L e c o u bl et et al., 2 0 2 3). Fi g u r e 5. 2 5  

pr es e nts t h e st or a g e m o d ul us ( E’) a n d l oss f a ct or (t a n δ) of t h e 3 D- pri nt e d n e at P L A a n d C A-

4 0 wit h a n i nfill r ati o of 1 0 0 % v ers us t e m p er at ur e. At 3 0 ° C, P L A a n d C A- 4 0 s h o w e d a n E’ 

of 1, 8 1 a n d 1, 6 9 G P a r es p e cti v el y. Alt h o u g h t h e a d diti o n of C A i n t h e gl a ss y st at e d e cr e as e d 

t h e E’ a n d i n cr e as e d t h e t a n δ, t h e C A a d diti o n a p p e ar e d attr a cti v e fr o m a m e c h a ni c al p oi nt 

of vi e w, as it s e e ms t o gr e atl y li mit t h e l oss of m e c h a ni c al pr o p erti e s w h e n P L A r e a c h e d t h e 

r u b b er y st at e. T his i m pr o v e m e nt eff e ct c a n b e dir e ctl y li n k e d t o t h e C A a n d n ot t o a n 

i m pr o v e m e nt i n t h e bl e n d’s cr yst alli nit y, as d e m o nstr at e d b y D S C. M or e o v er, t h e t a n δ is 

m u c h l o w er i n t h e r u b b er y st at e, s o l ess el e ctr o m a g n eti c e n er g y is c o n v ert e d i nt o h e at. It is 

als o w ort h n oti n g t h at f or b ot h D M A a n d B D S m e as ur e m e nts, t h e a d diti o n of C A d e cr e as e d 

t h e Tg  a n d Tc c  of t h e bl e n ds, a c c or di n g t o D S C m e as ur e m e nts. 

 

 



 

Fi g u r e 5. 2 5 : L o g (st or a g e m o d ul us E’) a n d l oss t a n g e nt t a n δ of P L A a n d C A- 4 0 

s p e ci m e ns v ers us t e m p er at ur e 

 

O n e of t h e m ai n b e n efit s of 3 D pri nti n g i s t h e a bilit y t o c o ntr ol t h e i nfill r ati o of 3 D 

s p e ci m e ns. Z h a n g et al. ( 2 0 1 6) d e m o nstr at e d t h at t h e di el e ctri c c o nst a nt w as pr o p orti o n all y 

r el at e d t o t h e i nfill r ati o, w hi c h c a n b e v al u a bl e f or pr o d u ci n g m at eri al s wit h c o ntr oll e d 

di el e ctri c pr o p erti es. T o i n v esti g at e t his eff e ct o n t h e m e c h a ni c al a n d di el e ctri c pr o p erti es of 

P L A: C A bl e n ds, Fi g u r e 5. 2 6  s h o ws t h e ε’, σA C  a n d E’ of C A- 2 0, C A- 3 0 a n d C A- 4 0 bl e n ds. 

T h e ε’ a n d E’ d e cr e a s e d wit h a d e cr e asi n g i nfill r ati o, w hil e t h e σ A C  i n cr e as e d wit h d e cr e asi n g 

i nfill r ati o. I n t h e c as e of C A- 4 0, s hifti n g fr o m 1 0 0 % t o 4 0 %, t h e i nfill r ati o d e cr e as e d t h e 

di el e ctri c c o nst a nt a n d st or a g e m o d ul us b y 2 9 % a n d 6 1 % r es p e cti v el y. T h e σ A C  w as 

h o w e v er i n cr e as e d b y 2 1 6 %. T h e d e cr e as e i n ε’ a n d E’ wit h a d e cr e asi n g i nfill r ati o c a n b e 

dir e ctl y r el at e d t o t h e p or osit y r at e of t h e s a m pl es ( Öt e y a k a et al., 2 0 2 1; Z h a n g et al., 2 0 1 6). 

T h e i n cr e as e i n el e ctri c al i ns ul ati n g pr o p erti es ass o ci at e d wit h t h e r e d u cti o n i n t h e i nfill r ati o 

c a n b e li n k e d t o m or e c o n d u cti v e p at hs, e n a bli n g t h e el e ctri c al c urr e nt t o b y p ass ar e as of hi g h 

l o c al r esi st a n c e d u e t o gr e at er l o c al h et er o g e n eit y. T h es e r es ult s d e m o nstr at e t h at i m pr o vi n g 

t h e i ns ul ati n g pr o p erti es of P L A: C A bl e n ds w o ul d b e p ossi bl e b y r e d u ci n g t h e i nfill r ati o at 

t h e c ost of l o w er m e c h a ni c al stiff n ess.  
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Fi g u r e 5. 2 6 : Di el e ctri c c o nst a nt, el e ctri c al c o n d u cti vit y, a n d st or a g e m o d ul us as a f u n cti o n 

of i nfill r ati o m e as ur e d o n 4 m m – t hi c k s a m pl es. Di el e ctri c c o nst a nt a n d el e ctri c al 

c o n d u cti vit y ar e m e as ur e d at 1 0 0 H z a n d 2 0 ° C, a n d st or a g e m o d ul us i s m e a s ur e d at 3 0 ° C 

a n d 1 H z 

 

T o c o m p ar e t h es e n e w m at eri al s wit h t h eir s y nt h eti c c o u nt er p art s, T a bl e 5. 1 5  pr es e nt s a 

c o m p ar ati v e a n al ysi s of t h e t est e d pr o p erti es of C A- 4 0 a n d L D P E as r e p ort e d i n t h e lit er at ur e.  

 

T a bl e 5. 1 5 : C o m p ar ati v e a n al y sis of t h e t est e d pr o p erti e s of C A- 4 0 a n d L D P E as r e p ort e d 

i n t h e lit er at ur e 

Di el e ctri c c o n st a nt ε’ 

M at eri al T ( ° C) V al u e R ef 

C A- 4 0 2 0 2, 1 1 O ur st u d y 

L D P E R o o m T 2, 4 3 ( A h m e d D a b b a k et al., 2 0 1 8) 

L D P E R o o m T 2, 2 1 ( H a n et al., 2 0 2 0) 

L D P E R o o m T 2, 4 6 ( K e m ari et al., 2 0 2 0) 

El e ctri c al c o n d u cti vit y σ A C  ( S· c m– 1 ) 

M at eri al T ( ° C) V al u e R ef 

C A- 4 0 2 0 4 * 1 0 – 1 2  O ur st u d y 

L D P E 2 0 8 * 1 0 – 1 2  ( Li a n g a n d Tj o n g, 2 0 0 6) 

L D P E 2 7 3 * 1 0 – 1 2  ( Ci u pri n a a n d Pl es a, 2 0 1 1) 

L D P E 3 0 1 * 1 0 – 1 2  ( St a n c u et al., 2 0 1 3) 

St or a g e m o d ul u s E’ ( M P a) 

M at eri al T ( ° C) V al u e R ef 

C A- 4 0 3 0 6 5 6 O ur st u d y 

L D P E 3 0 3 8 0 ( C h e n et al., 2 0 2 0) 
L D P E  3 0  2 3 0  ( P o h et al., 2 0 2 2) 
L D P E 3 0 2 0 5 ( P o h et al., 2 0 2 2) 



T h es e r es ult s s h o w t h at C A- 4 0 wit h 4 0 % i nfill h as a st or a g e m o d ul us a n d el e ctri c al 

c o n d u cti vit y e q ui v al e nt t o L D P E, wit h a l o w er di el e ctri c c o n st a nt t h a n L D P E. T hi s w o ul d 

pr o v e t h at 3 D pri nti n g of P L A: C A bl e n d s is r el e v a nt t o r e pl a c e di el e ctri c a p pli c ati o ns us u all y 

d o mi n at e d b y L D P E. 

 

5. 4. 6.  C o n cl u si o n  

 

I n t hi s st u d y, w e i n v esti g at e d t h e di el e ctri c a n d m e c h a ni c al pr o p erti e s of 3 D- pri nt e d P L A: C A 

bl e n ds t o d et er mi n e t h e b e n efits a n d li mit ati o n s of s u c h m at eri als f or el e ctri c al i ns ul ati o n 

a p pli c ati o ns. T h e C A c o nt e nt a n d i nfill r ati o w er e t h e m ai n crit eri a i n t h e di el e ctri c a n d 

m e c h a ni c al r es p o n s e of P L A: C A bl e n d s. W e hi g hli g ht e d t h at a d di n g of C A i m pr o v e d t h e 

t h er m o m e c h a ni c al st a bilit y of P L A i n t h e r u b b er y st at e. M or e o v er, el e ctri c i ns ul ati o n 

p erf or m a n c es w er e i m pr o v e d b y r e d u ci n g t h e i nfill r ati o of t h e 3 D- pri nt e d s a m pl es. U n d er 

t h e c o n diti o ns c h os e n, t h e i nfill r ati o h a d a gr e at er eff e ct o n m e c h a ni c al a n d di el e ctri c 

pr o p erti es t h a n t h e eff e ct of C A, s h o wi n g t h at a dj u sti n g t h e di el e ctri c pr o p erti e s of P L A: C A 

bl e n ds b y a dj usti n g t h es e cr u ci al p ar a m et ers is p o ssi bl e. O ur r es ults s h o w t h at t h es e P L A: C A 

bl e n ds ar e pr o misi n g f or i ns ul ati o n el e ctri c al a p pli c ati o n s, at t h e c ost of a d e cr e as e i n 

m e c h a ni c al pr o p erti e s i n t h e gl ass y st at e a n d a sli g ht d e cr e as e i n el e ctri c al i ns ul ati n g 

pr o p erti es. T o g o f urt h er, it w o ul d b e p ossi bl e t o a n al y z e i n d e pt h t h e i nfl u e n c e of a p ost-

cr yst alli z ati o n o n t h e m e c h a ni c al st a bilit y. F urt h er m or e, t o li mit t h e pl asti ci zi n g eff e ct of C A, 

w e c a n r e d u c e t h e pl asti ci z er c o nt e nt t o f ull y b e n efit fr o m t h e i n s ul ati n g eff e ct of P L A a n d 

t h e r ei nf or ci n g eff e ct of C A.  

 

5. 5.  Dis c us si o ns et bil a n d u C h a pit r e 5 

 

T o us l e s o bj e ctifs é v o q u és o nt p u êtr e att ei nts a v e c s u c c ès d ur a nt c e c h a pitr e. Q u atr e 

diff ér e nts m él a n g es d e P L A: C A all a nt j us q u’ à u n W C A  d e 4 0 % o nt ét é pr o d uits p ar 

i m pr essi o n 3 D et c ar a ct éris é s. C e s tr a v a u x o nt p u d o n n er d e s é cl air ciss e m e nt s c o n c er n a nt 

l’i m pri m a bilit é d es m él a n g es P L A: C A. C o m m e l es r és ult ats r h é ol o gi q u e s l’ o nt m o ntr é, l e s 

é pr o u v ett es p oss é d a nt u n h a ut t a u x d e C A o nt n é c e ssit é u n s oi n p arti c uli er p o ur l’i m pr essi o n. 

Pr e mi èr e m e nt, d es t ests pr éli mi n air es o nt d é m o ntr é l’i m p ort a n c e d e r é alis er u n ét u v a g e d es 
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b o bi n es a v a nt l’i m pr essi o n. S a ns c ett e ét a p e, l es é pr o u v ett es n’ o nt p a s p u êtr e i m pri m é es 

c orr e ct e m e nt, pr és e nt a nt d e n o m br e us es d é c hir ur es et d e s p or osit és o u v ert es Fi g u r e 5. 2 7 ). 

P o ur e nl e v er l’ h u mi dit é d es fil a m e nt s a v a nt l’i m pr essi o n, il a a u ssi ét é n ot é q u’il ét ait pl us 

a d a pt é d’ utilis er u n d essi c c at e ur pl ut ôt q u e d’ ét u v er à 6 0 ° C. E n eff et, l’ ét a p e d’ ét u v a g e a 

f a v oris é u n e r e cri st alli s ati o n d es fil a m e nt s, l es r e n d a nt tr è s c a ss a nt s et a a u g m e nt é 

dr asti q u e m e nt l es pr o b a bilit és d’ é c h e c d’i m pr essi o n p ar c ass e d u fil a m e nt. 

 

 

Fi g u r e 5. 2 7 : É pr o u v ett e s d e C A- 4 0 i m pri m é e n 3 D. L e fil a m e nt a ét é ét u v é à 6 0 ° C d ur a nt 

3 h p o ur l’ é pr o u v ett e d e g a u c h e t a n di s q u e c ell e d e dr oit e n’ a p as ét é ét u v é e 

 

U n e a utr e r e m ar q u e f ut l e b es oi n d’ a u g m e nt er l’ a d h ér e n c e d u pl at e a u a v e c l’ utili s ati o n d e 

c oll es à b ât o n p o ur l es i m pr es si o ns d es c o n diti o ns C A- 3 0 et C A- 4 0. C el a p o urr ait v e nir d e 

l’ eff et c o m bi n é d e l a di mi n uti o n d e l a p art d e P L A p o u v a nt a d h ér er et p ar l a pr és e n c e d u 

pl astifi a nt. C o n c er n a nt l’ eff et o bs er v é d u C A s ur l e s pr o pri ét és d es m él a n g es P L A: C A, c e s 

d er ni ers s o nt e n a c c or d a v e c l e pr é c é d e nt c h a pitr e. L e C A, p ar s es gr o u p es h y dr o x yl e s, a 

a u g m e nt é l a vi s c osit é c o m pl e x e et di mi n u é l e p o u v oir i s ol a nt él e ctri q u e d u P L A ai nsi q u e s a 

st a bilit é t h er mi q u e ass o ci é e à l a d é gr a d ati o n d e s gr o u p es a c ét yl es ( A n n e x e 9 ). C e p e n d a nt, 

l es r és ult at s D M A o nt m o ntr é q u e l’ aj o ut d e C A a ét é p ositif s ur l a st a bilit é m é c a ni q u e d u 

P L A d ur a nt s o n ét at c a o ut c h o uti q u e. L e pl astifi a nt d u C A a f ort e m e nt r é d uit l es p h é n o m è n es 

d e r el a x ati o n d u P L A e n di mi n u a nt l a t e m p ér at ur e d e tr a nsiti o n vitr e us e d e cri st allis ati o n et 

d e f usi o n d u P L A o bs er v é e e n D M A, B D S et D S C ( A n n e x e 9 ). L’ eff et d e l’i m pr essi o n 3 D a 

a m éli or é l e p o u v oir i s ol a nt p ar aj o ut d e p or osit é i nt er n e. C ett e a m éli or ati o n d e l’ eff et 3 D a 



p u êtr e o bs er v é e pl u s e n d ét ail a v e c l’ a p pli c ati o n d u pl a n d e T a g u c hi, l e t a u x d e r e m pliss a g e 

a ét é u n f a ct e ur i m p ort a nt. L a p arti e o pti mis ati o n a a ussi m o ntr é q u’il f a ut é vit er l a 

c o m bi n ais o n d’ u n e f ai bl e é p aiss e ur d e c o u c h e, d’ u n f ai bl e t a u x d e r e m pliss a g e et d’ u n h a ut 

t a u x d e C A. L a c o n diti o n 8 ( à s a v oir u n t a u x d e WC A  d e 4 0 % u n t a u x d e r e m pliss a g e d e 

6 0 % et u n e é p aiss e ur d e c o u c h e d e 0, 1 m m) a pr és e nt é d e n o m br e u x d éf a uts d e str u ct ur e, 

e x pli q u a nt p o ur q u oi l es r és ult at s D M A d e c ett e d er ni èr e s oi e nt e n d e ç à d es r és ult at s pr é v u s. 

C o m m e l’ é p aiss e ur d e c o u c h e n’ a ét é q u e p e u i m p a ct a nt e s ur l e s pr o pri ét és di él e ctri q u es, il 

s er ait ai n si pl us a d a pt é d’i m pri m er à d es é p aiss e ur s d e 0, 3 m m p o ur é vit er l es d éf a uts n ot é s.  

 

Ai nsi, d ur a nt c e c h a pitr e, n o u s a v o n s d é m o ntr é l’i nt ér êt d e s m él a n g es P L A: C A i m pri m és e n 

3 D p o ur l e d o m ai n e di él e ctri q u e. A pr ès u n e ét a p e d’ o pti mi s ati o n, l es m at éri a u x o nt pr és e nt é 

d e s r és ult ats m é c a ni q u es et di él e ctri q u es c o m p ar a bl es a u P E B D. C el a r e n d d e t els m at éri a u x 

i nt ér ess a nts p o ur r e m pl a c er l e P E B D p o ur d es a p pli c ati o ns d’is ol ati o n él e ctri q u e. P o ur all er 

pl u s l oi n d a ns l’ utilis ati o n d e c e m at éri a u pr o p os é, d e n o m br e us es p os si bilit é s e xist e nt. 

Pr e mi èr e m e nt, il p o urr ait êtr e e n vis a g e a bl e d e r é ali s er u n e ét a p e d e c o m p ati bilis ati o n d u 

P L A: C A afi n d’ a m éli or er d a v a nt a g e l a m or p h ol o gi e d es m él a n g es. E ns uit e, il p o urr ait êtr e 

e n vi s a g e a bl e d’ a m éli or er l e urs pr o pri ét é s m é c a ni q u es e n r é ali s a nt u n e ét a p e d e p o st-

crist allis ati o n, o u d e r e nf or c e m e nt m é c a ni q u e p ar aj o ut d e c h ar g es. P ar aill e urs, p o ur li mit er 

l’ eff et d u pl astifi a nt c o nt e n u d a ns l e C A, il s er ait p ossi bl e d e r é d uir e l a t e n e ur e n pl astifi a nt, 

v oir e d e l’ éli mi n er p o ur pr o d uir e d e s m at éri a u x P L A: C A b é n éfi ci a nt pl ei n e m e nt d e l’ eff et 

i s ol a nt d u P L A et d e l’ eff et r e nf or ç a nt d u C A. 
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C h a pit r e 6)  C o n c e pti o n et 

c a r a ct é ris ati o n d e bi o c o m p osit es et 

bi o n a n o c o m p osit es à b as e d e c ell ul os e 

p o u r i m p r essi o n 3 D 

6. 1.  I nt r o d u cti o n 

 

L e si xi è m e c h a pitr e d e c e m a n us crit vis e à e x pl or er l a str at é gi e d e c o n c e pti o n d e 

bi o c o m p osit es à b as e d e c ell ul os e p o ur pr o d uir e d es m at éri a u x p o ur u n e a p pli c ati o n e n 

is ol ati o n él e ctri q u e. U n d es p oi nt s s o ul e v és d ur a nt l e s d e u x pr é c é d e nts c h a pitr es f ut l a 

r el ati v e m e nt f ai bl e ri gi dit é d u P L A u n e f ois p ass é e l a t e m p ér at ur e d e tr a nsiti o n vitr e us e. C ett e 

b arri èr e li mit e l es a p pli c ati o ns d u P L A à d es t e m p ér at ur e s a u- d el à d e 6 0 ° C, c e q ui p e ut êtr e 

criti q u e p o ur d es a p pli c ati o ns pr o c h es d e c h a m ps él e ctri q u es i m p ort a nt s, p o u v a nt c h a uff er l e 

m at éri a u p ar eff et J o ul e. C o m m e m o ntr é d a ns l a s y nt h ès e bi bli o gr a p hi q u e, il est e n vis a g e a bl e 

d’ aj o ut er d es c h ar g es c ell ul o si q u e s d a ns l e d o m ai n e di él e ctri q u e, c ar c o ntr air e m e nt à d’ a utr e s 

r e nf ort s, ell es n’ o nt q u’ u n eff et m o d ér é s ur l es pr o pri ét és di él e ctri q u es d es m at éri a u x, 

c o ntr air e m e nt a u x n a n ot u b es d e c ar b o n e o u a u gr a p h è n e ( S pi n elli et al., 2 0 2 0), c e q ui e st 

r e c o m m a n d é p o ur d es a p pli c ati o ns e n is ol ati o n él e ctri q u e. D e pl us, il est p ossi bl e d’ utilis er 

l’i m pr essi o n 3 D p o ur f or m ul er d es m él a n g es à b as e d e n a n o c h ar g es. D ur a nt n otr e ét u d e, l e 

c h oi x d es c h ar g es s’ est p ort é s ur l a c ell ul o s e mi cr o crist alli n e ( M C C) et l a c ell ul o s e 

n a n o crist alli n e ( N C C). C e s o nt d e u x fi br es tr ès pr o c h e s c hi mi q u e m e nt, c o m p o s é es t o ut es l e s 

d e u x d e c ell ul o s e p ur e cri st alli n e. C el a p er m ettr a d e c o m p ar er l’ eff et d e l a t aill e d es c h ar g es 

et v oir si l’ a p p ort d e l a N C C c o m p e ns e s o n s ur c o ût. À c a us e d e pr o bl é m ati q u e s r e n c o ntr é es 

d a n s l e l a b or at oir e p o ur i m pri m er d es m at éri a u x bi o c o m p osit es, il a ét é d é ci d é d’ utilis er u n 

P L A p oss é d a nt u n M FI i m p ort a nt, à s a v oir l e P LI- 0 0 5 d e N at ur e pl ast ( M o n d e vill e, F R A). 

Ai n si, l es o bj e ctif s vis é s d ur a nt c ett e c a m p a g n e s er o nt d e : 

 



- C ar a ct éri s er l es pr o pri ét és di él e ctri q u es, m é c a ni q u es et vis c o él asti q u es d e 

bi o c o m p o sit es à b as e d e M C C et bi o n a n o c o m p osit es à b as e d e N C C o bt e n u es p ar 

i m pr essi o n 3 D. 

- O pti mi s er l es pr o pri ét és m é c a ni q u e s et di él e ctri q u e s d e t els m at éri a u x p o ur u n e 

a p pli c ati o n e n is ol ati o n él e ctri q u e p ar l’ utili s ati o n d’ u n pl a n d’ e x p éri e n c e. 

 

À l a v u e d es c o n n aiss a n c es a c c u m ul é es d ur a nt l e pr oj et, l e s h y p ot h ès e s ci- c o ntr e s o nt 

pr o p os é es :  

 

- L’ utilis ati o n d’ u n P L A a v e c u n h a ut i n di c e d e fl ui dit é p er m ettr a d’i m pri m er, s a n s 

diffi c ult é, t o ut es l e s f or m ul ati o ns e n vis a g é es. 

- L’ aj o ut d e c h ar g es c ell ul o si q u es i m p a ct er a l es pr o pri ét é s m ulti p h ysi q u es 

( m é c a ni q u es, vis c o él asti q u e s et di él e ctri q u es) d e s bi o c o m p osit es à b as e d e M C C et 

d e s bi o n a n o c o m p osit es à b as e d e N C C. 

- U n t a u x tr o p i m p ort a nt d e n a n o c h ar g es ris q u er a d e cr é er d es a gr é g ats et d o n c d e 

di mi n u er l e ur p ot e nti el. 

- L e pr o c é d é d’i m pr essi o n 3 D di mi n u er a l es pr o pri ét és m é c a ni q u e s et a u g m e nt er a l es 

pr o pri ét és d’is ol ati o n él e ctri q u e, p ar aj o ut d e p or o sit é.  

- U n pl a n f a ct ori el i n c o m pl et s er a p erti n e nt p o ur f air e v ari er l es p ar a m ètr es 

d’i m pr e ssi o n et p o ur f air e di mi n u er l e t e m ps d e c ar a ct éri s ati o n. 

- S el o n l e pl a n f a ct ori el i n c o m pl et, l e t a u x d e r e m pliss a g e di mi n u er a l a c o nst a nt e 

di él e ctri q u e, l a c o n d u cti vit é él e ctri q u e, m ais a ussi di mi n u er a l e m o d ul e d e st o c k a g e 

et l a t e m p ér at ur e d’i m pr e ssi o n di mi n u er a l a p or osit é d es é pr o u v ett es. 

 

C e c h a pitr e s e di vis e e n tr ois p arti es. L a pr e mi èr e p arti e c o nsist e e n u n arti cl e pr és e nt a nt l es 

pr o pri ét és m ulti p h ysi q u es d es bi o c o m p osit es à b as e d e M C C et d es bi o n a n o c o m p o sit es à 

b a s e d e N C C pr o d uits. U n z o o m s ur l es pr o pri ét és t h er mi q u es, di él e ctri q u es ai nsi q u e 

vis c o él asti q u es s er a r é alis é. L a d e u xi è m e p arti e c o nsist e e n u n arti cl e pr o p os a nt u n e 

o pti mis ati o n d es pr o pri ét és di él e ctri q u es et d e m é c a ni q u e st ati q u e d e s bi o c o m p o sit e s et 

bi o n a n o c o m p osit es pr é c é d e nts a u tr a v ers d’ u n pl a n f a ct ori el i n c o m pl et. P o ur fi nir, u n e p arti e 

dis c ussi o n e st pr és e nt é e.   
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6. 2.  S u st ai n a bl e 3 D p ri nt e d c ell ul o s e b as e d bi o c o m p osit es a n d bi o n a n o c o m p osit es: 

E v al uti o n of di el e ct ri c a n d vis c o el asti c p e rf o r m a n c es 

M or g a n L e c o u bl et 1, 2 , R a p h a ël L a c k2 , M o h a m e d R a g o u bi 1 , N at h ali e L e bl a n c1  a n d A h m e d K o u b a a2 

 

1  U ni L a S all e, U nit é d e R e c h er c h e Tr a nsf or m ati o n s et A gr o- R ess o ur c e s ( U L R 7 5 1 9 U ni L a S all e - U ni v ersit é 

d’ Art ois), M o nt- S ai nt- Ai g n a n, Fr a n c e 

2  U Q A T, C a m p u s d e R o u y n- N or a n d a, 4 4 5, b o ul. d e l’ U ni v ersit é, R o u y n- N or a n d a, Q C J 9 X 5 E 4, C a n a d a 

 

6. 2. 1.  A bstr a ct 

 

T h e d e v el o p m e nt of c ell ul os e-r ei nf or c e d bi o m at eri als a p p e ars t o b e a n attr a cti v e a p pr o a c h 

f or t h e pr o d u cti o n of s u st ai n a bl e m at eri als wit h g o o d m e c h a ni c al pr o p erti es. Alt h o u g h 3 D 

pri nti n g of c ell ul o s e-r ei nf or c e d bi o m at eri als h a s b e c o m e p o p ul ar, t h er e i s v er y littl e f e e d b a c k 

r e g ar di n g t h eir us e i n el e ctri c al i n s ul ati o n a p pli c ati o ns. T his st u d y ai m e d t o d e v el o p n e w 

bi o m at eri als c o nt ai ni n g p ol yl a cti c a ci d ( P L A), mi cr o cr y st alli n e ( M C C) a n d n a n o cr yst alli n e 

( N C C) c ell ul os e b y f u s e d fil a m e nt f a bri c ati o n ( F F F). T h e i nfl u e n c e of t h e 3 D pri nti n g 

pr o c ess, c ell ul o s e c o nt e nt a n d fill er si z e o n t h er m al, vis c o el asti c a n d di el e ctri c pr o p erti es w a s 

i n v esti g at e d. T h e a d diti o n of c ell ul o si c fill ers c o ntri b ut es t o i n cr e as e t h e d y n a mi c m e c h a ni c al 

pr o p erti es a n d c o m pl e x vis c osit y of M C C a n d N C C b as e d bi o n a n o c o m p osit es. M or e o v er, as 

t h e us e d fill ers h a d p ol ar f u n cti o ns o n t h eir s urf a c e s, t h eir i nt e gr ati o n i n cr e a s e d t h e di el e ctri c 

c o nst a nt ( ε’), di el e ctri c l oss ( ε ”), as w ell as t h e el e ctri c al c o n d u cti vit y i n alt er n ati v e c urr e nt 

( σA C ) of c o m p osit es. T h e c ell ul osi c fill ers i nt e nsi v el y i n cr e as e d t h e cr yst alli z ati o n r at e of t h e 

m at eri als, i m pr o vi n g t h e m e c h a ni c al st a bilit y of P L A i n t h e r u b b er y st at e. At e q ui v al e nt 

c o nt e nt, t h e b est pr o p erti es w er e o bs er v e d f or N C C- b as e d c o m p osit es a n d w er e attri b ut e d t o 

t h e n a n ofill er's b ett er dis p ersi o n a n d a v ail a bl e s p e cifi c s urf a c e ar e a, alt h o u g h a N C C 

o pti m u m c o nt e nt w as f o u n d at 3 %. Fi n all y, t h e 3 D pri nti n g pr o c ess aff e ct s all t h e m e as ur e d 

pr o p erti es, d u e t o t h e c o m bi n e d eff e ct of a l o w er cr y st alli n e c o nt e nt a n d t h e pr es e n c e of v oi d s 

i n d u c e d b y t h e 3 D pri nti n g pr o c ess. T h e p or osit y w as m e as ur e d at 2, 5 % f or t h e n e at P L A, 

a n d b et w e e n 3, 1 a n d 5, 8 % f or t h e c ell ul os e- b as e d c o m p osit es. T h e s e r e s ults s h o w e d t h e 

a d v a nt a g e pr o vi d e d b y t h e F F F t e c h n ol o g y i n t h e pr o d u cti o n of c ell ul o s e- b as e d 

bi o c o m p osit es wit h g o o d el e ctri c al i n s ul ati o n pr o p erti e s, w hil e n oti n g s o m e n e e d e d 

i m pr o v e m e nts t o a c hi e v e s uffi ci e nt stiff n e ss i n t h e r u b b eri z e d st at e. 



6. 2. 2.  R és u m é e n fr a n ç ais 

 

L e d é v el o p p e m e nt d e bi o m at éri a u x à r e nf ort d e c ell ul o s e s e m bl e êtr e u n e a p pr o c h e 

s é d uis a nt e p o ur l a pr o d u cti o n d e m at éri a u x d ur a bl es pr és e nt a nt d e b o n n es pr o pri ét és 

m é c a ni q u e s. Bi e n q u e l'i m pr essi o n 3 D d e c es bi o c o m p osit es s oit d e v e n u e p o p ul air e, il y a 

tr ès p e u d e r et o ur s d' e x p éri e n c e c o n c er n a nt l e ur utilis ati o n p o ur d e s a p pli c ati o ns d a ns l e 

d o m ai n e d e l'is ol ati o n él e ctri q u e. C ett e ét u d e vi s e à d é v el o p p er, p ar i m pr essi o n 3 D, d e 

n o u v e a u x bi o m at éri a u x à b as e d' a ci d e p ol yl a cti q u e ( P L A), d e mi cr o crist a u x d e c ell ul os e 

( M C C) et n a n o crist a u x d e c ell ul o s e ( N C C). L'i nfl u e n c e d u pr o c ess us d'i m pr e ssi o n 3 D, d e l a 

t e n e ur e n c ell ul os e et d e l a t aill e d e l a c h ar g e s ur l es pr o pri ét és m ulti p h ysi q u es (t h er mi q u es, 

vis c o él asti q u es et di él e ctri q u es) a ét é ét u di é e. L' aj o ut d e c h ar g e s c ell ul o si q u es c o ntri b u e à 

l’ a u g m e nt ati o n d e s pr o pri ét é s m é c a ni q u es d y n a mi q u es et l a vis c osit é c o m pl e x e d es 

bi o n a n o c o m p osit es à b as e d e N C C et M C C. D e pl u s, l e s c h ar g es utilis é es pr és e nt a nt d es 

f o n cti o ns p ol air es o nt c o ntri b u é à l’ a m éli or ati o n d e l a c o nst a nt e di él e ctri q u e ( ε’), l a p ert e 

di él e ctri q u e ( ε ”), ai n si q u e l a c o n d u cti vit é él e ctri q u e e n c o ur a nt alt er n atif ( σ A C ) d e s 

c o m p osit es. L es c h ar g es c ell ul o si q u es o nt f ort e m e nt a u g m e nt é l e t a u x d e crist allis ati o n d es 

m at éri a u x, a m éli or a nt l a st a bilit é m é c a ni q u e d u P L A à l' ét at c a o ut c h o uti q u e. À t e n e ur 

é q ui v al e nt e, l e s m eill e ur es pr o pri ét és o nt ét é o bs er v é es p o ur l es bi o n a n o c o m p osit es à b as e 

d e N C C et o nt ét é attri b u é es à l a pl us gr a n d e dis p ersi o n d e l a n a n o c h ar g e et à l a s urf a c e 

s p é cifi q u e dis p o ni bl e, bi e n q u' u n e t e n e ur o pti m al e d e N C C ait ét é tr o u v é e à 3 %. E nfi n et 

d’ u n e m a ni èr e g é n ér al e, l e pr o c e ss us d'i m pr essi o n 3 D a u n eff et n é g atif s ur t o ut es l es 

pr o pri ét és m e s ur é es, e n r ais o n d e l' eff et c o m bi n é d' u n e f ai bl e crist alli nit é ass o ci é à l a 

pr és e n c e d e vi d es i n d uits p ar l'i m pr essi o n 3 D. E n eff et, l a p or osit é a ét é m es ur é e à 2, 5 % 

p o ur l e P L A p ur, et e ntr e 3, 1 et 5, 8 % p o ur l es c o m p o sit es à b as e d e c ell ul o s e.  

 

6. 2. 3.  I ntr o d u cti o n 

 

T h e m ar k et f or di el e ctri c m at eri als i s d e m a n di n g m or e a n d m or e a d v a n c e d p erf or m a n c es, 

w hil e r e q uiri n g t h e i d e ntifi c ati o n of vi a bl e alt er n ati v e s f or t h e oil- b as e d tr a diti o n al m at eri als 

us e d. Bi o b as e d m at eri als c a n r e pr es e nt t his alt er n ati v e, off eri n g n u m er o us a d v a nt a g es i n 

t er ms of s ust ai n a bilit y, c o m p ost a bilit y a n d bi o d e gr a d a bilit y. I n 2 0 2 3, t h e E ur o p e a n 
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Bi o pl asti c  ass o ci ati o n n ot e d a bi o b as e d p ol y m er pr o d u cti o n f or el e ctr o ni c pr o d u cti o n of 

8 7, 2 k T ( E ur o p e a n Bi o pl asti c s, 2 0 2 3 b). R e c e nt r e p orts ai m e d t o pr o m ot e t h e us e of bi o b as e d 

p ol y m ers i n di el e ctri c a p pli c ati o ns (Ji n et al., 2 0 2 2; P ei et al., 2 0 2 0; S pi n elli et al., 2 0 2 0), b ut 

s e v er al li mit ati o ns still e xist. F or e x a m pl e, P L A, t h e m ost wi d el y pr o d u c e d bi o b as e d p ol y m er 

b y 2 0 2 3 ( E ur o p e a n Bi o pl asti cs, 2 0 2 3 a), si g nifi c a ntl y l os es its m e c h a ni c al ri gi dit y w h e n t h e 

a p pli e d t e m p er at ur e e x c e e ds 6 0 ° C. Gr e g or o v a et al. ( 2 0 0 9) h a v e d et er mi n e d t h at t h e P L A’s 

st or a g e m o d ul us b et w e e n 2 0 a n d 8 0 ° C h as d e cr e as e d fr o m 2, 9 G P a t o 0, 1 G P a, d u e t o t h e 

tr a nsiti o n fr o m a gl a ss y t o a r u b b er y st at e, w hi c h li mit s its s uit a bilit y f or hi g h t e m p er at ur e 

a p pli c ati o ns. I m pr o vi n g m e c h a ni c al p erf or m a n c e c o ul d b e a c hi e v e d b y i n c or p or ati n g fill ers 

t o cr e at e a c o m p osit e. T o m ai nt ai n t h e p hil os o p h y of a 1 0 0 % bi o b a s e d m at eri al a n d pr es er v e 

t h e p ot e nti al bi o d e gr a d a bilit y of t h e m atri x, t h e a d diti o n of bi o b as e d fill ers i nt o a bi o p ol y m er 

m atri x a p p e ars s uit a bl e. It is als o a p erti n e nt w a y t o pr o m ot e t h e v al ori z ati o n of c ell ul o si c 

m at eri als b y pr o p osi n g hi g h v al u e- a d d e d alt er n ati v es t o p ul p a n d p a p er i n d u str y. H o w e v er, 

t h e pr es e n c e of fill ers h a s b e e n r e p ort e d i n t h e lit er at ur e t o h a v e a sli g ht n e g ati v e eff e ct o n 

t h e el e ctri c al i ns ul ati o n p erf or m a n c e. Y a k u b u et al. ( 2 0 2 0) fill e d ri c e h us k s i n a 

p ol y c a pr ol a ct o n e ( P C L) m atri x a n d t est e d b ot h di el e ctri c a n d m e c h a ni c al pr o p erti es. I n 

a d diti o n t o b ett er t e n sil e a n d i m p a ct str e n gt h pr o p erti e s, t h e bi o b a s e d c o m p osit es f a v or e d t h e 

di el e ctri c c o nst a nt a n d di el e ctri c l o ss at t h e gi g a h ert z ( G H z) fr e q u e n c y. N e at P C L a n d 

bi o b as e d c o m p o sit es wit h a ri c e h u s k si z e of 2 0 0 µ m h a d a di el e ctri c c o nst a nt of 2, 2 a n d 3, 4 

r es p e cti v el y, m e as ur e d at 1 0 G H z. B a di a et al. ( 2 0 1 7) al s o f o u n d a n i n cr e as e i n t h e di el e ctri c 

c o nst a nt b y a d di n g h y dr o g e n b o n ds t o t h e r es ulti n g bi o c o m p osit es w h e n sis al fill ers w er e 

a d d e d i nt o t h e P L A m atri x. I n a d diti o n, b y hi n d eri n g c h ai n m o bilit y, a n i nt er a cti o n b et w e e n 

t h e h y dr o g e n b o n ds of si s al a n d P L A i n cr e as e d t h e l att er’s "fr a gil e " b e h a vi or. R e g ar di n g t h e 

us e of n a n o-si z e d c ell ul os e, T e n et al. ( 2 0 1 2) c h ar a ct eri z e d t h e di el e ctri c a n d m e c h a ni c al 

p erf or m a n c es of n a n o cr yst alli n e c ell ul os e ( N C C): P H B V bi o n a n o c o m p osit es. T h e di el e ctri c 

c o nst a nt a n d el e ctri c al c o n d u cti vit y i n cr e as e d wit h t h e w ei g ht c o nt e nt of N C C ( W N C C ). 

H o w e v er, m e c h a ni c al a n d di el e ctri c pr o p erti es s h o w e d a n o pti m u m N C C c o nt e nt b et w e e n 2 

a n d 2, 3 %. At W N C C  > 2, 3 %, t h e a ut h ors s u s p e ct e d t h e pr es e n c e of n a n ofill er a g gr e g ati o n, 

w hi c h d e cr e as e d t h e a v ail a bl e s p e cifi c s urf a c e ar e a a n d t h u s t h e b e n efi c es pr o vi d e d b y t h e 

n a n ofill er.  

 



3 D pri nti n g pr o c ess c a n b e a n i n v al u a bl e v e ct or f or i n n o v ati o n b y t h e wi d e r a n g e of 

a dj ust a bl e p ar a m et ers. F us e d fil a m e nt f a bri c ati o n ( F F F) is t h e m ost c o m m o n 3 D pri nti n g 

t e c h ni q u e, a s uit a bl e t e c h n ol o g y t o pri nt bi o b as e d p ol y m er ( B aj w a et al., 2 0 2 1). T h e F F F 

pr o c ess c o nsi sts of t h e e xtr usi o n of m olt e n m at eri als wit h a h e at e d n o z zl e a n d d e p osit e d 

l a y er- b y-l a y er t o o bt ai n a 3 D o bj e ct, pr e vi o usl y d e si g n e d wit h a C A D s oft w ar e ( B aj w a et al., 

2 0 2 1). F or 3 D pri nti n g a p pli c ati o ns i n t h e di el e ctri c fi el d, S pi n elli et al. ( 2 0 2 0) i m pr o v e d t h e 

el e ctri c al c o n d u cti vit y of 3 D- pri nt e d P L A b y a d di n g c ar b o n n a n ot u b es ( C N T) a n d gr a p h e n e 

n a n o pl at el ets ( G N P). At 1 0 0 H z a n d a W f = 6 %, t h e el e ctri c al c o n d u cti vit y of P L A w as 1 0 0 0 

ti m es hi g h er f or C N T- b as e d n a n o c o m p osit es t h a n f or G N P- b as e d n a n o c o m p osit es, d u e t o t h e 

C N T f or m f a ct or, f a v ori n g t h e p er c ol ati o n p oi nt of C N T- b as e d n a n o c o m p osit es. T h e 

di el e ctri c pr o p erti es of 3 D- pri nt e d P L A p arts a n d t h eir pr o c essi n g p ar a m et ers w er e als o 

e v al u at e d b y K u z m a ni ć et al. ( 2 0 2 3). Di el e ctri c c o n st a nt w as str o n gl y i nfl u e n c e d b y t h e i nfill 

r ati o, i n cr e as e d fr o m 1, 7 8 t o 2, 8 1 as e x a m pl e f or a c orr u g at e d i nfill p att er n, a n d f or a n i nfill 

r ati o of 3 3 % t o 1 0 0 % r e s p e cti v el y. F urt h er m or e, t h e i nfill p att er n als o pl a y e d a r ol e o n t h e 

di el e ctri c c o nst a nt at l o w el e ctri c al fr e q u e n c y. T hi s r es ult d e m o nstr at e s t h e p o ssi bilit y of 

c o ntr olli n g t h e di el e ctri c c o nst a nt t hr o u g h k e e n m at eri al d esi g n. 

 

Alt h o u g h 3 D pri nti n g, a s w ell as bi o c o m p osit e s f or el e ctri c al i n s ul ati o n ar e b e c o mi n g 

i n cr e asi n gl y p o p ul ar, t o o ur k n o wl e d g e t h e y is n o e x p eri e n c e of c o m bi ni n g t h e s e t w o 

m et h o ds t o pr o d u c e n e w el e ctri c al i n s ul ati n g m at eri als. S o, w e pr o p os e a n a n al ysis of t h e 

di el e ctri c a n d vis c o el asti c pr o p erti es of 3 D- pri nt e d c ell ul os e- b as e d bi o c o m p o sit es. P L A w as 

c h os e n as a m atri x f or t h e c o m p osit e el a b or ati o n b e c a us e of its wi d e a v ail a bilit y a n d g o o d 

3 D pri nti n g c a p a cit y. W e als o pr o p o s e a c o m p ar ati v e st u d y of mi cr o cr yst alli n e c ell ul os e 

( M C C) a n d n a n o cr y st alli n e c ell ul os e ( N C C) t o i n v esti g at e t h e eff e ct of c ell ul os e fill er si z e 

o n t h e vis c o el asti c, m e c h a ni c al, a n d di el e ctri c pr o p erti es of bl e n d s, as w ell as t h e i nfl u e n c e 

o n t h e fill er c o nt e nt. F or t h e st u d y of t h e i nfl u e n c e of t h e 3 D pri nti n g pr o c ess, t h e r e s ults will 

b e c o m p ar e d t o a c o n v e nti o n al pr o c ess. 
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6. 2. 4.  M at eri als & M et h o ds  

 

6. 2. 4. a.  R a w m at eri als  

 

P LI- 0 0 5 s u p pli e d b y N at ur e pl ast ( M o nt d e vill e, F R A) w as u s e d. T h e M FI gi v e n b y t h e 

t e c h ni c al d at a s h e et w as 2 5- 3 5 g· 1 0 mi n– 1  (I S O 1 1 3 3 @ 1 9 0 ° C). T o st u d y t h e i nfl u e n c e of 

c ell ul o s e fill er si z e o n di el e ctri c a n d m e c h a ni c al pr o p erti es, mi cr o cr yst alli n e a n d 

n a n o cr yst alli n e c ell ul o s e ( M C C a n d N C C r es p e cti v el y) w er e s el e ct e d. M C C w as s u p pli e d b y 

J. R ett e n m ai er ( F osst o n, U S A), o bt ai n e d fr o m bl e a c h e d kr aft p ul p. T h e d e nsit y gi v e n b y t h e 

s u p pli ers w as 0, 2 7- 0, 3 3 g· c m – 3 . N C C ( D e xtr a C el N a n o H P) w a s s u p pli e d b y A n o m er a 

( M o ntr e al, Q C, C A N). T h e b ul k d e n sit y gi v e n b y s u p pli ers w as 0, 3- 0, 7 g· c m – 3 . 

 

6. 2. 4. b.  Fill e r sil a niz ati o n a n d m ast er b at c h pr o c essi n g 

 

Sil a ni z ati o n w as c arri e d o ut o n M C C a n d N C C fill er s, f oll o wi n g t h e pr ot o c ol pr o p o s e d b y 

D a m m a k ( 2 0 2 2), b y m a g n eti c stirri n g, at r o o m t e m p er at ur e a n d i n 1 L Erl e n m e y er fl as ks. ( 3-

a mi n o pr o p yl)tri et h o x ysil a n e ( A P T E S) w as u s e d, s u p pli e d b y Si g m a Al dri c h. T h e pr ot o c ol 

c o nsist e d of a pr eli mi n ar y h y dr ol y sis of 2 % b y m ass of A P T E S i n a 1: 1 s ol uti o n of et h a n ol 

( 9 5 % b y v ol u m e) a n d di still e d w at er f or 1 h at r o o m t e m p er at ur e. I n t h e s e c o n d st e p, a c eti c 

a ci d is a d d e d t o o bt ai n a p H b et w e e n 4 a n d 5. F or 1 L of s ol uti o n, 2 0- 2 2 ml of a c eti c a ci d 

w as f o u n d t o a c hi e v e a p H of 4, 5. Aft er 1 5 mi n ut es, t h e fill ers ar e a d d e d a n d l eft i n s ol uti o n 

f or 3 h o urs. O n c e t h e r e a cti o n is c o m pl et e d, t h e fill ers w er e filt er e d a n d w as h e d, t h e n dri e d 

i n a n o v e n at 6 0 ° C f or 2 4 h o ur s. I nfr ar e d a n al ysis c o nfir m e d t h e pr e s e n c e of c o m p ati bili z er 

o n M C C a n d N C C, wit h a d e cr e as e i n t h e p e a k ass o ci at e d wit h a ds or b e d w at er, a n d t h e 

pr es e n c e of a n e w p e a k ass o ci at e d wit h t h e Si – O – C bi n di n g. T G A a n al y sis s h o w e d t h at 

sil a ni z e d fill ers d e m o nstr at e d i m pr o v e d t h er m al st a bilit y, p ot e nti all y ass o ci at e d wit h a 

r e d u cti o n i n t h e h y dr o x yl gr o u ps, a n d t h us att e n u ati n g o xi d ati o n p h e n o m e n a at hi g h 

t e m p er at ur es. O n c e sil a ni z e d, mi cr os c o pi c a n al ysi s of t h e M C C g a v e a m e di a n a n d a m e a n 

l e n gt h of 3 4, 1 a n d 5 1, 9 µ m r es p e cti v el y, a n d a m e di a n a n d a m e a n wi dt h of 1 6, 6 a n d 2 2, 9 µ m 

r es p e cti v el y. 

 



m ast er b at c h pr e- pr o c essi n g w as c arri e d o ut f or N C C bi o n a n o c o m p osit es b ef or e t h e e xtr usi o n 

pr o c essi n g. T h e m elt r o ut e w as c h os e n f or i n d ustri al p ur p os es a n d a c hi e v e d o n a H a a k e 

Mi nil a b II ( T h er m o S ci e ntifi c, M ass a c h us ett s, U S A). T his mi cr o c o m p o u n d er o p er at e d b y 

b at c h e xtr usi o n of 5 g of P L A: N C C bl e n d. T h e r a w m at eri al w as c o n diti o n e d at 6 0 ° C u ntil 

t h e m oist ur e c o nt e nt of t h e c o m p o n e nts f ell b el o w 1 %. Pr eli mi n ar y t est s s h o w e d t h at a 

t e m p er at ur e of 1 8 0 ° C w a s s uffi ci e nt t o f ull y m elt t h e P L A, w hil e li miti n g t h e t h er m al 

d e gr a d ati o n of t h e e xtr u d at e. T h e pr ot o c ol u s e d c o nsi st e d of a s cr e w s p e e d of 7 0 R P M at 

1 8 0 ° C f or 1 mi n ut e. O n c e o bt ai n e d, t h e e xtr u d at e w as fi n all y gr a n ul at e d. 

 

6. 2. 4. c.  E xt r usi o n p r o c essi n g 

 

T h e C o ali a c o m p a n y ( T h etf or d Mi n es, Q C, C A N) e xtr u d e d a n d gr a n ul at e d t h e m at eri als. A 

t wi n-s cr e w e xtr u d er w as us e d wit h a t e m p er at ur e of 1 9 0 ° C a n d a r ot ati o n al s p e e d b et w e e n 

7 0 a n d 1 0 0 R P M. Di e pr ess ur e w as m e as ur e d b et w e e n 2 2 a n d 2 4 b ars. A n a d diti o n al 

e xtr usi o n st e p w as c arri e d o ut usi n g t h e H a a k e mi ni e xtr u d er pr e vi o usl y us e d f or t h e 

m ast er b at c h, t o c o m p e n s at e l oss es d uri n g t h e pr o c essi n g st a g e. T a bl e 6. 1  s h o ws t h e diff er e nt 

c o n diti o ns pr o d u c e d. T h e m a xi m al M C C c o nt e nt b y w ei g ht h as b e e n fi x e d at 1 5 % a c c or di n g 

t o pr e vi o us l a b or at or y r e s ults, w hil e t h e m a xi m al N C C c o nt e nt b y w ei g ht h as b e e n fi x e d at 

5 % t o a v oi d e x c essi v e a g gr e g at es. 

 

T a bl e 6. 1 : P L A bi o c o m p o sit e s a n d bi o n a n o c o m p osit es c o n diti o ns 

 
P L A 
( g) 

M C C 
( g) 

M a st er b at c h ( g) 
( WN C C  = 2 0 %)  

W M C C  
( %) 

W N C C  
( %) 

P L A  1 0 0 0  0 0 0  0 

M C C- 5  9 5 0  5 0  0 5  0 

M C C- 1 0  9 0 0  1 0 0  0 1 0  0 

M C C- 1 5  8 5 0  1 5 0  0 1 5  0 

N C C- 1  9 5 0  0  5 0 0  1 

N C C- 3  8 5 0  0  1 5 0 0  3 

N C C- 5  7 5 0  0  2 5 0 0  5 
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6. 2. 4. d.  3 D pri nti n g a n d h ot- pr essi n g pr o c essi n g 

 

T o pri nt t h e p ell eti z e d e xtr u d at es, a n i nt er m e di at e fil a m e nt- m a ki n g st e p w a s c arri e d o ut o n a 

3 D E V O fil a m e nt m a k er ( 3 D E V O, Utr e c ht, N L D). A t e m p er at ur e pr ofil e of 1 7 0- 1 8 5- 1 8 5-

1 8 0 ° C w as a p pli e d, wit h a s cr e w s p e e d of 3, 5 R P M a n d a c o oli n g p o w er of 4 0 %. 3 D pri nti n g 

w as p erf or m e d o n a C R- 1 0 M a x ( Cr e alit y, S h e n z h e n, C H N) ( Fi g u r e 6. 1 ). T a bl e 6. 2 s h o ws 

t h e us e d p ar a m et ers f or t h e 3 D pri nti n g. T h es e p ar a m et er s h a v e b e e n s el e ct e d vi a pr eli mi n ar y 

t est s, gi vi n g t h e b est pri nti n g q u alit y f or all t h e diff er e nt pr o d u c e d c o n diti o n s. N e at P L A 

p os e d n o pri nti n g pr o bl e ms, b ut t h e b e d h a d t o b e s pr a y e d wit h l a c q u er t o i m pr o v e a d h esi o n 

a n d pr e v e nt d el a mi n ati o n d uri n g pri nti n g of t h e hi g h-fill e d bi o c o m p osit es. F urt h er m or e, t h e 

fil a m e nt s w er e dri e d at 6 0 ° C j ust b ef or e us e t o r e m o v e a n y tr a c es of m oi st ur e t h at mi g ht 

alt er t h e pri nt q u alit y. T hr e e diff er e nt s h a p es w er e pr o d u c e d: 1 0 a n d 2 5 m m di a m et er di s ks 

f or di el e ctri c a n al ysi s, a n d 6 0 * 1 0 m m r e ct a n gl e s f or D M A a n al ysi s. Fi g u r e 6. 1 pr es e nt s 

D M A a n d 2 5 m m di s k s a m pl es m a d e fr o m bi o c o m p osit es a n d bi o n a n o c o m p osit e s. 

 

 

Fi g u r e 6. 1 : Cr e alit y C R- 1 0 M a x 3 D pri nt er a n d us e d 3 D pri nti n g p ar a m et ers 

 

T a bl e 6. 2  : P ar a m et ers u s e d f or t h e 3 D pri nti n g pr o c ess 

N o z zl e t e m p er at ur e ( ° C) 2 0 0 

N o z zl e di a m et er ( m m) 0, 8 

N o z zl e s p e e d ( m m· s – 1 ) 4 0 

B e d t e m p er at ur e ( ° C) 6 0 

S a m pl e t hi c k n e ss ( m m) 4 

L a y er t hi c k n e ss ( m m) 0, 4 

I nfill r ati o ( %) 1 0 0 

I nfill p att er n ± 4 5 ° 
 

 



It is w ort h n oti n g t h at t h e N C C- b as e d s a m pl e s s wit c h e d fr o m a n or a n g e c ol or f or t h e N C C-

1 c o n diti o n, t o a d ar k c ar a m el c ol or f or t h e N C C- 5 c o n diti o n. I n c o ntr ast, t h e bi o c o m p osit es 

w e nt fr o m a gr e e nis h t o a b ei g e c ol or b et w e e n t h e M C C- 5 a n d M C C- 1 5 c o n diti o ns. T o st u d y 

t h e i nfl u e n c e of t h e 3 D pri nti n g, t h e h ot- pr ess pr o c ess w as c h os e n as t h e c o n v e nti o n al pr o c ess 

a n d r e ali z e d wit h a L a b E c o n s eri es ( F o ntji n e Pr ess es, R ott er d a m, N D L). Aft er dr yi n g t h e 

m at eri al at 6 0 ° C, t h e m at eri al w as h ot- pr ess e d at 1 8 0 ° C f or 3 mi n ut es at 1 0 0 k N t o f or m 

h o m o g e n e o us s h e ets. T h e s h e et s w er e c ut wit h a n M L- W 1 2 9 0 1 5 0 W l a s er c utt er ( M Ll a s er, 

P o nt- à- M o uss o n, F R A) t o o bt ai n t h e d esir e d s h a p es. 

 

6. 2. 4. e.  M et h o ds u s e d 

 

- S c a n ni n g el e ct r o n mi cr os c o p y ( S E M ) a n al ysis 

 

S E M a n al ys e s w er e p erf or m e d wit h a J e ol J S M I T 2 0 0 (J e ol, A kis hi m a, J A P) t o c h ar a ct eri z e 

t h e mi cr ostr u ct ur e of t h e pr e p ar e d c o m p osit e s. T est s w er e c arri e d o ut o n s p e ci m e ns o bt ai n e d 

b y h ot- pr ess. S a m pl e s w er e cr y ofr a ct ur e d wit h li q ui d nitr o g e n t o o bt ai n a cl e a n cr oss-s e cti o n, 

a n d t h e s el e ct e d s p e ci m e ns w er e all c ar b o n- c o at e d. T e sts w er e m a d e at 5 k V wit h a x 2 0 0 

m a g nifi c ati o n. 

 

- T h er m al a n al y sis 

 

Diff er e nti al s c a n ni n g c al ori m et er ( D S C) a n al ys e s w er e pr o p os e d t o o bs er v e t h e t h er m al 

pr o p erti es a n d t h e cr yst alli nit y of t h e m at eri als. T h e m e as ur e m e nts w er e p erf or m e d o n a D S C 

Q 2 0 ( T A I nstr u m e nts, N e w C a stl e, U S A) wit h 1 5 m g of m at eri al, i n s ert e d i n Al p a ns. T h e 

us e d pr ot o c ol c o nsist e d of o n e h e ati n g a n d o n e c o oli n g r a m p b et w e e n 2 0 a n d 2 0 0 ° C wit h a 

h e ati n g r at e of 1 0 ° C· mi n – 1  a n d a nitr o g e n fl o w of 2 0 ml· mi n– 1 . T h e cr y st alli nit y d e gr e e ( Xcr) 

d et er mi n ati o n w as p erf or m e d usi n g t h e É q u ati o n 9 . A d H0  of 9 3 J· g– 1  h as b e e n fi x e d f or 

P L A i n a gr e e m e nt wit h t h e lit er at ur e ( K a n g et al., 2 0 1 8). R e g ar di n g t h e t h er m al st a bilit y, 

t h er m al gr a vi m etr y a n al ys es ( T G A) w er e p erf or m e d usi n g a T g 2 0 9 F 1 ( N et zs c h, S el b, 

D E U). A s c a n ni n g r at e of 1 0 ° C· mi n – 1  u n d er nitr o g e n i n t h e t e m p er at ur e r a n g e st arti n g fr o m 

2 0 t o 6 0 0 ° C w as a p pli e d. F or e a c h s a m pl e, 2 0 m g of m at eri als w as c h ar a ct eri z e d. 
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- R h e ol o gi c al a n al ysi s 

 

T o c h ar a ct eri z e t h e vis c o el asti c b e h a vi or of c o m p osit es i n t h e m elt st at e, r h e ol o gi c al a n al y sis 

t ests w er e c o n d u ct e d o n a n M C R 3 0 2 pl a n e r h e o m et er ( A nt o n P a ar, Gr a z, A U T). Dis k 

s a m pl es wit h a di a m et er of 2 5 m m a n d a t hi c k n es s of 2 m m w er e s u bj e ct e d t o a t e m p er at ur e 

of 1 8 0 ° C u n d er nitr o g e n. All t ests w er e p erf or m e d i n t h e Li n e ar Vis c o el asti c R a n g e ( L V E), 

wit h a s h e ar r at e r a n g e b et w e e n 0, 1- 6 3 1 r a d·s – 1 . T h e a m plit u d e s w e e ps ar e pr es e nt e d i n 

Fi g u r e A 4 c) ( A n n e x e 3 ). 

 

- Br o a d b a n d di el e ctri c s p e ctr o s c o p y ( B D S) a n al ysis 

 

B D S a n al ys es w er e c arri e d o ut u si n g t w o diff er e nt B D Ss t o s c a n a wi d e r a n g e of 

el e ctr o m a g n eti c fr e q u e n ci es. A l o w-fr e q u e n c y di el e ctri c s p e ctr o m et er K e ysi g ht E 4 9 8 0 A 

Pr e ci si o n L C R M et er ( A gil e nt T e c h n ol o gi es, S a nt a Cl ar a, U S A) a n d a hi g h-fr e q u e n c y 

di el e ctri c s p e ctr o m et er K e y si g ht E 4 9 9 1 A ( A gil e nt T e c h n ol o gi es, S a nt a Cl ar a, U S A) w er e 

e m pl o y e d. T h e fr e q u e n c y r a n g e of t h e l o w-fr e q u e n c y B D S a n d hi g h-fr e q u e n c y B D S w er e 

r es p e cti v el y 2 0 H z- 2 M H z a n d 1 M H z- 1 G H z. A n al ys es f or b ot h c o n diti o n s ar e p erf or m e d 

at 2 0 ° C a n d t h e r es ults w er e tri pli c at e d. T o d et er mi n e t h e p or osit y of 3 D- pri nt e d s a m pl es, a 

m et h o d d eri v e d fr o m t h e m e as ur e d p er mitti vit y w as a p pli e d ( É q u ati o n 2 8 ): 

 

𝜀 𝜀 𝑡 𝑎 𝑛𝛿 𝜀 𝑓 ( % ) = 1 0 0 −
  

  
∗ 1 0 0        É q u ati o n 2 8  

 

W h er e ε 3 D- pri nt e d  c orr es p o n ds t o t h e di el e ctri c c o nst a nt of h ot- pr e ss e d s a m pl e ; ε h ot- p r e ss e d  

c orr es p o n d s t o t h e di el e ctri c c o nst a nt of 3 D- pri nt e d s a m pl e ; a n d ε ai r  c orr es p o n ds t o t h e 

di el e ctri c c o nst a nt of air a n d fi x e d at 1. 

 

- D y n a mi c m e c h a ni c al a n al y sis 

 

T o c h ar a ct eri z e t h e vis c o el asti c b e h a vi or of c o m p o sit e s i n t h e s oli d st at e, m e as ur e m e nt s w er e 

r e ali z e d i n d u al c a ntil e v er m o d e o n a D M A 2 4 2 E Art e mis ( N ets c h z, S el b, D E U). T h e d u al 



c a ntil e v er m o d e w as c h os e n f or t h e c h ar a ct eri z ati o n t o a v oi d c oll a psi n g p h e n o m e n a d u e t o 

t h e r u b b er y st at e of P L A. T h e s a m pl es w er e 6 0 * 1 0 r e ct a n g ul ar s h a p es. T est s w er e c arri e d 

o ut i n a r a m p fr o m 3 0 ° C t o 1 4 0 ° C at a h e ati n g r at e of 5 ° C· mi n – 1  a n d a c o ntr oll e d f or c e of 

1 N. All m e as ur e m e nt s w er e p erf or m e d at a fr e q u e n c y of 1 H z, t h e m ost c o m m o n fr e q u e n c y 

us e d f or P L A m e as ur e m e nts i n t h e lit er at ur e.  

 

6. 2. 5.  R es ult s a n d di s c ussi o n 

 

6. 2. 5. a.  Mi cr o str u ct ur al pr o p erti es 

 

Fi g u r e 6. 2  s h o ws S E M pi ct ur es of bi o c o m p osit es a n d bi o n a n o c o m p osit es. T h e n e at P L A 

( n ot pr e s e nt e d h er e) s h o w e d a brittl e a n d si n gl e- c o m p o n e nt m or p h ol o g y as e x p e ct e d. T h e 

a d diti o n of M C C fill ers w as cl e arl y vi si bl e i n t h e M C C- b as e d bi o c o m p o sit es, f or mi n g a 

s c att er e d m or p h ol o g y i n t h e m atri x. Pi ct ur es of t h e N C C- b as e d bi o n a n o c o m p osit es s h o w e d 

t h at N C C- 1 w as fr e e of a g gr e g at es. N C C- 3 pr es e nt e d f e w s c att er e d a g gr e g at es, 

d e m o nstr ati n g a r el ati v el y g o o d di s p ersi o n. F or N C C- 5, h o w e v er, s e v er al a g gr e g at es w er e 

n ot e d, i n di c ati n g t h at t h e N C C c o nt e nt m a y b e t o o hi g h t o e ns ur e a pr o p er di s p ersi o n.  

 

 

Fi g u r e 6. 2 : S E M pi ct ur es of bi o c o m p osit es a n d bi o n a n o c o m p osit es 
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All t h e c ell ul os e- b as e d c o m p osit e s s h o w e d a v er y r o u g h m atri x, d e m o nstr ati n g t h at t h e 

m atri x h a d u n d er g o n e r e arr a n g e m e nt i nt o a n e w str u ct ur e wit h t h e a d diti o n of fill ers, p ossi bl y 

i n di c ati n g a n i n cr e as e d cr y st alli nit y d e gr e e. 

 

Fi g u r e 6. 3  a n d Fi g u r e 6. 4  s h o w t h e c o m pl e x vis c osit y η * a n d st or a g e m o d ul us G’ of n e at 

P L A, bi o c o m p osit es a n d bi o n a n o c o m p osit e s.  

 

 

Fi g u r e 6. 3 : C o m pl e x vi s c osit y η * v ers us s h e ar r at e of bi o c o m p osit es a n d 

bi o n a n o c o m p osit e s 

 

 

Fi g u r e 6. 4 : St or a g e m o d ul us G’ v ers us s h e ar r at e of bi o c o m p o sit es a n d 

bi o n a n o c o m p osit e s 



All c o n diti o n s pr es e nt e d a s h e ar-t hi n ni n g b e h a vi or, wit h a n i n cr e as e i n st or a g e m o d ul u s G’ 

as t h e s h e ar r at e fr e q u e n ci es i n cr e as e d. R e g ar di n g t h e c o m pl e x vi s c o sit y, at hi g h s h e ar r at e 

(f > 1 0 r a d·s– 1 ), P L A pr es e nt e d a s h e ar-t hi n ni n g b e h a vi or, wit h a d e cr e as e i n c o m pl e x 

vis c osit y wit h a n i n cr e asi n g fr e q u e n c y. At m e di u m fr e q u e n ci e s ( 1 > f > 1 0 r a d·s – 1 ) P L A 

e x hi bit e d a N e wt o ni a n pl at e a u, w h er e t h e vi s c o sit y is i n d e p e n d e nt of t h e s h e ar r at e, n a m e d 

z er o s h e ar vis c osit y ( η 0 ) ( B a kr a ni B al a ni et al., 2 0 2 3). B y a p pl yi n g t h e Cr oss e q u ati o n, t h e 

η 0  P L A  w as f o u n d at 2 4 6 P a·s (T a bl e 6. 3 ). At fr e q u e n ci es b el o w 1 r a d·s– 1 , η *P L A  d e cr e as e d 

d u e t o a t o o-l o n g a p pli c ati o n of t e m p er at ur e, d e gr a di n g t h e P L A ( Al-Itr y et al., 2 0 1 2). T h e 

a d diti o n of c ell ul o si c fill ers e n h a n c e d t h e vis c o el asti c b e h a vi or of P L A, wit h a n i n cr e as e i n 

t h e st or a g e m o d ul u s at l o w fr e q u e n ci es as w ell as c o m pl e x vis c osit y at all fr e q u e n ci es. T h e 

η 0  M C C- 1 5  s h o w e d t h e gr e at est i n cr e as e, risi n g b y 6 5 % c o m p ar e d t o t h e n e at P L A. 

 

T a bl e 6. 3 : Z er o-s h e ar vi s c osit y η0  of P L A, bi o c o m p o sit e s a n d bi o n a n o c o m p osit es 

d et er mi n e d b y t h e Cr oss e q u ati o n 

C o n diti o n  η 0  ( P a·s) 

P L A  2 4 5, 7 

M C C- 5  2 5 6, 9 

M C C- 1 0  3 4 9, 3 

M C C- 1 5  4 0 6, 0 

N C C- 1  2 9 3, 7 

N C C- 3  3 2 4, 0 

N C C- 5  3 3 7, 1 

 

A sli g ht i n cr e as e of t h e P L A vis c osit y wit h t h e a d diti o n of M C C fill er w as als o o bs er v e d i n 

t h e lit er at ur e (J os e p h et al., 2 0 1 5). T h e a d diti o n of c ell ul o si c fill ers a ct e d as a r ei nf or c e m e nt, 

li miti n g t h e m o bilit y of P L A’s m a cr o m ol e c ul ar c h ai ns a n d t h u s i n cr e asi n g its vis c osit y. 

M or e o v er, t h e vis c osit y i n cr e as e m a y als o b e d u e t o a g o o d c o m p ati bilit y b et w e e n t h e 

sil a ni z e d fill er a n d t h e m atri x, r es ulti n g i n fill er: m atri x i nt erf a ci al a d h esi o n hi n d eri n g t h e 

P L A m o bilit y. Alt h o u g h a g gr e g ati o n p h e n o m e n a w er e n ot e d f or N C C- 5 b y S E M r es ult s, t h e 

l att er p o ss ess e d a m or e vis c o us b e h a vi or t h a n M C C- 5, d e m o n str ati n g t h at t h e fill er si z e pl a ys 

a n i m p ort a nt r ol e i n c o m p osit e vis c osit y. T h e r e d u cti o n i n fill er si z e r es ult s i n a n i n cr e as e i n 

s p e cifi c s urf a c e ar e a a n d t h er ef or e i n i nt erf a ci al a d h esi o n eff e cts, w hi c h li mits t h e fl ui dit y of 

t h e c o m p o sit es. E v e n if t h e a d diti o n of c ell ul os e fill ers i n cr e as e d t h e vi s c o sit y of c ell ul os e-

b a s e d c o m p osit es, t hi s i n cr e as e r e m ai n e d v er y li mit e d. T his pr o v es t h at it is p ossi bl e t o 
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i n cr e as e c ell ul o s e c o nt e nt or us e fill ers wit h hi g h er L: D f a ct ors, s u c h a s Kr aft fi b er or T M P, 

or e v e n n a n ofi brill at e d c ell ul os e, wit h o ut c o m pr o mi si n g t h e pri nt a bilit y of c ell ul os e- b as e d 

bi o c o m p o sit es. 

 

6. 2. 5. b.  T h er m al pr o p erti es 

 

Fi g u r e 6. 5  a n d T a bl e 6. 4  pr es e nt t h e D S C m e as ur e m e nt i n t h e t est e d m at eri al s. D S C r es ult s 

s h o w e d t h at t h e P L A p oss ess e d h a s a b e h a vi or t y pi c al of a l o w- cr yst alli n e P L A. H ot- pr ess e d 

P L A h a d a gl ass tr a n siti o n t e m p er at ur e ( T g h e at ) of 6 4 ° C, a c ol d cr yst alli z ati o n t e m p er at ur e 

( Tc c ) of 1 1 3, 6 ° C a n d a m elti n g t e m p er at ur e ( T m ) of 1 8 0 ° C, w hi c h i s i n li n e wit h t h e lit er at ur e 

( K a n g et al., 2 0 1 8; Y a n g et al., 2 0 0 8).  

 

 

Fi g u r e 6. 5 : D S C c ur v es f or h ot- pr ess e d bi o c o m p osit es a n d bi o n a n o c o m p o sit es 

 



F or t h e h ot- pr ess e d P L A, t h e X cr w as m e as ur e d at 1 1, 8 %. It is w ort h n oti n g t h at d uri n g t h e 

c o oli n g r a m p, t h e P L A di d n ot si g nifi c a ntl y cr yst alli z e, b ut h a d still s h o w e d a w e a k 

cr yst alli z ati o n r el a x ati o n, d e m o nstr ati n g t h at P L A c a n e asil y cr yst alli z e if s uffi ci e ntl y 

b o ost e d. T h e a d diti o n of c ell ul o s e fill ers h a d a criti c al i m p a ct o n P L A cr yst alli z ati o n, 

i n d e p e n d e ntl y of t h e t y p e of fill er us e d. F or e x a m pl e, t h e cr yst alli nit y of P L A r os e fr o m 

1 1, 8 % t o 5 0, 4 % w h e n 5 % of M C C w as a d d e d. E v e n at a W N C C  = 1 %, t h e cr yst alli nit y of 

P L A w as s h ar pl y e n h a n c e d. E x c e pt f or t h e l att er c o n diti o n, n o T c c  w as o bs er v e d i n t h e h e ati n g 

r a m p. T hi s p ositi v e eff e ct o n cr y st alli nit y w as dir e ctl y attri b ut a bl e t o t h e n u cl e ati o n r ol e of 

t h e fill ers, i n cr e asi n g t h e Xcr ( Q. W a n g et al., 2 0 2 0). Fill er c o nt e nt h a d a p ositi v e i nfl u e n c e 

o n t h e P L A cr yst alli z ati o n ki n eti cs f or b ot h fill ers us e d, a c c el er ati n g t h e ki n eti cs. B ut fill er 

c o nt e nt s e e m e d t o h a v e o nl y a li mit e d eff e ct o n t h e X cr v al u e its elf, i m pl yi n g t h at m o st of t h e 

a v ail a bl e cr y st alli z a bl e P L A w as cr yst alli z e d. 

 
 

T a bl e 6. 4 : D S C r es ults f or bi o c o m p o sit es a n d bi o n a n o c o m p osit es 

C o n diti o ns 

C o oli n g  H e ati n g 

T g  
( ° C) 

T c 

( ° C) 
d H c  

(J· g– 1 ) 
X cr  

( %) 
 T g  

( ° C) 
T c c 

( ° C) 
d H c c   

(J· g– 1 ) 
d H m   

(J· g– 1 ) 
T m 

( ° C) 
X cr  

( %) 

H ot 
pr e ss e d  

P L A 5 6, 0  9 7, 4  1, 0  1, 1  6 4, 1  1 1 3, 6  3 4, 1  4 5, 1 1 8 0, 2  1 1, 8  

M C C- 5 5 7, 0  1 1 0, 2  3 6, 4 4 1, 1   6 3, 0  -  -  4 4, 6 1 8 0, 8 5 0, 4  

M C C- 1 0  5 7, 4  1 1 4, 7  3 7, 9 4 5, 3   6 4, 7  -  -  4 5, 6 1 8 0, 4 5 4, 5  

M C C- 1 5  5 7, 4  1 1 4, 5  3 3, 7 4 2, 6   6 3, 9  -  -  4 0, 4 1 8 1, 2 5 1, 1  

N C C- 1 5 8, 1  1 0 8, 1  3 6, 2 3 9, 3   6 2, 6  9 8, 8  1, 1  4 3, 8 1 8 1, 1  4 6, 3  

N C C- 3 5 8, 0  1 1 0, 8  3 8, 0 4 2, 1   6 1, 7  -  -  4 4, 7 1 8 0, 1 4 9, 6  

N C C- 5 5 8, 4  1 1 5, 5  3 9, 3 4 4, 4   6 2, 0  -  -  4 4, 8 1 8 0, 8 5 0, 7  

3 D 
pri nt e d  

P L A 5 8, 6  -  0, 0  0, 0  6 7, 3  1 1 2, 9  1 4, 8  2 4, 3 1 7 7, 6  1 0, 1  

M C C- 5 6 2, 6  1 0 8, 0  3 3, 5 3 7, 9   6 3, 4  1 0 1, 4  1 6, 0  3 1, 6 1 8 4, 6  1 7, 6  

M C C- 1 0  6 1, 9  1 1 4, 1  3 3, 7 4 0, 3   6 1, 5  1 0 1, 0  2 0, 2  3 8, 0 1 8 0, 4  2 1, 3  

M C C- 1 5  6 1, 1  1 0 7, 2  3 1, 1 3 9, 4   6 3, 6  1 0 4, 4  2 0, 0  3 6, 0 1 8 0, 5  2 0, 2  

N C C- 1 6 2, 7  1 0 9, 0  3 6, 0 3 9, 1   6 4, 4  1 0 4, 0  2 1, 2  3 9, 9 1 7 9, 1  2 0, 4  

N C C- 3 6 1, 2  1 1 7, 5  3 9, 1 4 3, 3   6 3, 3  1 0 1, 0  2 2, 1  4 2, 0 1 7 9, 3  2 2, 1  

N C C- 5 5 9, 6  1 0 9, 8  3 2, 6 3 6, 8   6 3, 9  1 0 0, 9  1 9, 1  3 7, 2 1 7 8, 6  2 0, 5  

 

F urt h er m or e, t h e c ell ul os e fill er di d n ot a p p e ar t o pl a y a si g nifi c a nt r ol e i n eit h er t h e T g  or 

T m  v al u es. It d e m o nstr at e d t h at t h e n at ur e of t h e fill er a p p e ar e d t o h a v e o nl y a v er y li mit e d 

i nfl u e n c e o n t h e b e h a vi or of t h e D S C c ur v es. T h e 3 D pri nti n g pr o c ess w as si g nifi c a nt o n t h e 

D S C c ur v es. Alt h o u g h n e at P L A di d n ot s h o w a n y n oti c e a bl e diff er e n c e i n cr yst alli z ati o n, 
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all 3 D- pri nt e d M C C- b as e d bi o c o m p osit es a n d N C C- b as e d bi o n a n o c o m p osit es s h o w e d a 

cr yst alli z ati o n r at e l o w er t h a n t h e h ot- pr e ss e d o n e s. T h e 3 D pri nti n g h a d a f a st er c o oli n g r at e, 

r e d u ci n g t h e Xcr . A c c or di n g t o C uiff o et al. ( 2 0 1 7), 3 D pri nti n g c a n l e a d t o c h a n g es i n t h e 

n at ur e a n d distri b uti o n of t h e cr yst alli n e p h a s e s f or m e d, w hi c h c a n al s o d e cr e a s e t h e 

cr yst alli nit y p ot e nti al. 

 

Fi g u r e 6. 6  s h o ws t h e T G A a n d d eri v e d T G A c ur v es of t h e m at eri al s. Fir stl y, t h e n e at P L A 

s h o w e d a t y pi c al b e h a vi or of a m o n o c o m p o n e nt m at eri al wit h a si n gl e d e gr a d ati o n 

p h e n o m e n o n at 3 4 8, 6 ° C d et er mi n e d b y t h e T o ns et .  

 

 

Fi g u r e 6. 6 : T G A c ur v e s of bi o c o m p o sit e s a n d bi o n a n o c o m p o sit es. 

 

Bi o c o m p osit es a n d bi o n a n o c o m p osit e s al s o e x hi bit e d a si n gl e d e gr a d ati o n p h e n o m e n o n. 

C ell ul os e a n d P L A h a d si mil ar t e m p er at ur e d e gr a d ati o n, r es ulti n g i n a n o v erl a p of c o m p o n e nt 



d e gr a d ati o n ( A n n e x e 5 ). T h e a d diti o n of M C C st e a dil y d e cr e as e d t h e t h er m al st a bilit y of 

bi o c o m p o sit es. W h e n 1 5 % of M C C w as a d d e d, t h e T o n s et  P L A  w as r e d u c e d b y 3 1 ° C, fr o m 

3 4 8, 6 t o 3 1 6, 2 ° C. A c c or di n g t o Qi a n et al. ( 2 0 1 8), t h e t h er m al st a bilit y d e cr e asi n g wit h t h e 

a d diti o n of fill ers c o ul d c o m e fr o m a g o o d i nt erf a c e b et w e e n t h e fill er a n d t h e m atri x, 

i n cr e asi n g t h e p os si bl e h e at tr a nsf er b et w e e n t h e c o m p o n e nt s. T h e bi o n a n o c o m p osit e s, o n 

t h e ot h er h a n d, e x hi bit e d a diff er e nt b e h a vi or. A d di n g 1 % of N C C i nt o P L A first d e cr e as e d 

t h e bi o n a n o c o m p o sit es t h er m al st a bilit y, wit h To ns et  d e cr e as e d fr o m 3 4 8, 6 t o 3 3 7, 3 ° C (T a bl e 

6. 5 ), i n a gr e e m e nt wit h t h e n oti o n of a g o o d fill er: m atri x i nt erf a c e. H o w e v er, at hi g h er N C C 

l e v els, t h e t h er m al st a bilit y w as i m pr o v e d. N C C- 5 pr es e nt e d a t h er m al st a bilit y si mil ar t o 

n e at P L A. T his i n cr e as e d t h er m al st a bilit y c a n b e attri b ut a bl e t o a d e cr e a s e i n fill er: m atri x 

q u alit y, w hi c h m a y b e d u e t o t h e pr e s e n c e of a g gr e g at es. C o n c er ni n g t h e c h ar yi el d at 6 0 0 ° C, 

n e at P L A s h o w e d a c h ar yi el d a b o ut 0, 1 %. T h e a d diti o n of fill ers i n cr e as e d t h e c h ar yi el d. 

T h e N C C- 5 bi o n a n o c o m p osit e s h o w e d a m a xi m u m yi el d of 5, 6 %. T his i n cr e as e m a y b e d u e 

t o t h e sil a ni z ati o n of t h e fill ers, r el e asi n g sili c a- b a s e d r esi d u e s (Ji n et al., 2 0 2 0), or p ossi bl y 

r esi d u es fr o m t h e r e a cti o n its elf. It is als o w ort h n oti n g t h at N C C h a d t h e hi g h est n or m ali z e d 

c h ar yi el d p er fill er c o nt e nt. T h e gr e at er s urf a c e ar e a of N C C fill ers c o ul d l e a d t o a hi g h er 

sil a n e c o nt e nt o n t h eir s urf a c e, a n d t h er ef or e t o a n i n cr e as e of t h e c h ar yi el d. 

 

T a bl e 6. 5 : T h er m al st a bilit y of bi o c o m p o sit e s a n d bi o n a n o c o m p o sit es 

 P L A M C C- 5 M C C- 1 0 M C C- 1 5 N C C- 1 N C C- 3 N C C- 5 

T 9 5 %  ( ° C) 3 3 3, 5  3 2 3, 1  3 0 8, 1  2 9 7, 2  3 1 9, 9  3 2 6, 9  3 3 4, 1 

T 9 0 %  ( ° C) 3 4 3, 1  3 3 2, 5  3 2 0, 9  3 0 9, 5  3 3 0, 3  3 3 8, 6  3 4 4, 8 

T o ns et  ( ° C) 3 4 8, 6  3 4 0, 3  3 3 0, 1  3 1 6, 2  3 3 7, 3  3 4 5, 4  3 4 8, 6 

C h ar yi el d ( %) 0, 1  0, 7  2, 2  3, 0  0, 8  2, 8  5, 6 

N or m ali z e d c h ar yi el d p er 
fill er c o nt e nt ( %a s h· Wf

– 1 ) 
-  0, 1  0, 2  0, 2  0, 7  0, 9  1, 1 

 

6. 2. 5. c.  Di el e ct ri c p r o p e rti e s 

   

Fi g u r e 6. 7  pr es e nts t h e di el e ctri c c o nst a nt of t h e t e st e d m at eri als, m a d e b y l o w-fr e q u e n c y 

B D S a n d hi g h-fr e q u e n c y B D S. T h e t w o a n al y s es u s e d w er e c o m pl e m e nt ar y, gi vi n g 

c o m p ar a bl e r es ults. At 1 M H z, h ot- pr ess e d P L A, M C C- 1 5 a n d N C C- 5 e x hi bit e d di el e ctri c 

c o nst a nts of 2, 6 6, 3, 1 1 a n d 2, 9 7 r es p e cti v el y. Firstl y, all t h e m at eri als t e st e d s h o w e d a 
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d e cr e as e i n di el e ctri c c o nst a nt wit h i n cr e asi n g fr e q u e n c y m e as ur e d at 2 0 ° C. H ot- pr ess e d 

P L A dr o p p e d it s di el e ctri c c o nst a nt fr o m 2, 7 4 t o 2, 1 7 w h e n t h e el e ctri c al fr e q u e n c y w as 

i n cr e as e d fr o m 1 0 0 H z t o 1 G H z. A c c or di n g t o K h o u aj a et al. ( 2 0 2 1), t hi s d e cr e as e w as d u e 

t o t h e r e d u c e d a bilit y of t h e m at eri al’s p ol ar f u n cti o n s t o i nt er a ct wit h t h e el e ctri c fi el d, 

l o w eri n g it s p ol ar p ot e nti al.  

 

 

Fi g u r e 6. 7 : Di el e ctri c c o nst a nt ε’ of t h e t e st e d m at eri als. T h e pl ai n li n e s c orr es p o n d t o t h e 

l o w fr e q u e n c y B D S a n al y sis, a n d t h e d as h e d li n es c orr e s p o n d t o t h e hi g h-fr e q u e n c y B D S 

a n al y si s 

 

T h e a d diti o n of c ell ul osi c fill ers i n cr e a s e d t h e di el e ctri c c o nst a nt, i n d e p e n d e ntl y of t h e us e d 

W f a n d n at ur e. H ot- pr es s e d M C C- 5 a n d N C C- 5 s h o w e d a 1 7 a n d 1 8 % hi g h er di el e ctri c 

c o nst a nt t h a n t h e h ot- pr ess e d n e at P L A. T hi s i n cr e as e c a n b e dir e ctl y attri b ut e d t o t h e 

a d diti o n of m or e p ol ar m at eri als t h a n P L A a n d t h er ef or e i n cr e a s e t h e m at eri al’ s p er mitti vit y 



b y e n h a n ci n g r es p e cti v el y t h e di p ol ar p ol ari z ati o n a n d i nt erf a ci al p ol ari z ati o n p h e n o m e n a. 

F urt h er m or e, t h e fill ers i n cr e as e d t h e cr yst alli z ati o n r at e, as s e e n i n t h e D S C r es ults. T h es e 

c u m ul ati v e eff e ct s e n h a n c e d t h e i nt erf a ci al p ol ari z ati o n, p ol ari z ati o n o c c urri n g b et w e e n t w o 

m at eri al p h as es wit h s uffi ci e ntl y diff er e nt c o n d u cti viti es a n d p er mitti viti es, i n cr e asi n g t h e 

t ot al p er mitti vit y of t h e m at eri al ( Ps arr as, 2 0 1 8; Y a k u b u et al., 2 0 2 0). Alt h o u g h M C C- b as e d 

c o m p osit es s h o w e d t h e hi g h est di el e ctri c c o nst a nt s, at W f = 5 % a n d 1 M H z, t h e h ot- pr ess e d 

N C C- b as e d bi o n a n o c o m p osit e s h o w e d a 1 2 % hi g h er ε’ v al u e t h a n t h e h ot- pr ess e d M C C-

b a s e d bi o c o m p osit e. T his o bs er v ati o n c o ul d b e attri b ut e d t o t h e s p e cifi c s urf a c e ar e a of t h e 

fill ers u s e d. Y a k u b u et al. ( 2 0 2 0) h a v e d e m o nstr at e d t h at s m all er c h ar g e si z es r es ult i n 

i n cr e as e d di el e ctri c pr o p erti e s, b y i n cr e asi n g t h e i nt erf a ci al p ol ari z ati o n p h e n o m e n o n at t h e 

fi b er- m atri x i nt erf a c e. As N C C pr es e nt e d a s m all er si z e, it p o ss ess e d a hi g h er s p e cifi c s urf a c e 

ar e a, a n d t h er ef or e pr o p orti o n all y m or e sil a n e a n d h y dr o x yl f u n cti o n s pr es e nt o n it s s urf a c e 

t o i nt er a ct wit h t h e a p pli e d el e ctri c fi el d t h a n M C C, w hi c h als o i n cr e a s es t h e di p ol ar 

p ol ari z ati o n p h e n o m e n o n. T h e 3 D pri nti n g pr o c ess r e d u c e d t h e p er mitti vit y of all t h e t est e d 

c o m p osit es. 3 D- pri nt e d P L A, M C C- 1 5 a n d N C C- 5 s h o w e d r es p e cti v el y a di el e ctri c c o n st a nt 

3, 0, 5, 7 a n d 3, 8 % l o w er t h a n t h eir h ot- pr ess e d c o u nt er p arts. T his o bs er v ati o n c a n pr o b a bl y 

b e attri b ut e d t o t h e 3 D- pri nti n g pr o c ess its elf, a d di n g d ef e cts i n t h e pr o d u c e d s a m pl e s. T o 

b ett er u n d erst a n d t his p h e n o m e n o n a n d u n d er st a n d t h e i m p a ct of t h e 3 D pri nti n g pr o c ess o n 

t h e pr o d u c e d str u ct ur e s, T a bl e 6. 6  r e pr es e nt t h e p or osit y of t h e s a m pl e s m e as ur e d b y t h e 

p er mitti vit y- d eri v e d m et h o d. It is w ort h n oti n g t h at t h e c al c ul ati o n m et h o d is a n e m piri c al 

o n e, yi el di n g r el ati v el y l ar g e st a n d ar d d e vi ati o n s. A d diti o n al q u a ntit ati v e a n al ysis usi n g       

X-r a y mi cr ot o m o gr a p h y w o ul d b e p erti n e nt t o f ull y cl arif y t his p oi nt. 

 

T a bl e 6. 6 : P or osit y of t h e 3 D- pri nt e d s a m pl es m e as ur e d b y p er mitti vit y- d eri v e d m et h o d 

S a m pl e  P or o sit y ( %)  

P L A  2. 5 ± 0. 7  

M 5  3. 1 ± 0. 7  

M 1 0  3. 5 ± 1. 7  

M 1 5  4. 8 ± 1. 2  

N 1  3. 3 ± 1. 5  

N 3  3. 1 ± 1. 0  

N 5  3. 8 ± 1. 2  
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T h e l o w est p or o sit y w as m e as ur e d f or n e at P L A at 2, 5 1 %, w hil e t h e hi g h est w as m e as ur e d 

f or M C C- 1 5 at 4, 7 9 %. T h e u s e of M C C a n d N C C i n cr e as e d t h e p or osit y of t h e ass o ci at e d 

c o m p osit es. T h e o bs er v e d p or osit y c a n dir e ctl y b e li n k e d t o t h e r h e ol o gi c al r es ult s. As 

o p p os e d t o c o n v e nti o n al pr o c essi n g li k e i nj e cti o n or h ot- pr ess, 3 D pri nti n g c a n i ntr o d u c e 

pri nti n g d ef e cts s u c h as v oi ds or cr a c ks ( L a y et al., 2 0 1 9). T h e us e of c ell ul os e fill ers 

i n cr e as e d t h e c o m pl e x vi s c osit y of P L A, a n d a m or e vis c o us m at eri al m a y fi n d diffi c ulti es t o 

fill t h e i m p o s e d v ol u m e b y t h e 3 D pri nt er a n d l e a d t o tri a n g ul ar-s h a p e d v oi d s. As t h e 

di el e ctri c c o n st a nt of air i s a p pr o xi m at el y 1, t h e i n cl u si o n of t h e l att er d e cr e a s e d t h e p ot e nti al 

of p ol ari z a bl e m att er a n d t h er ef or e r e d u c e d t h e fi n al di el e ctri c c o nst a nt ( Z h a n g et al., 2 0 1 6). 

  

Fi g u r e 6. 8  pr es e nts t h e di el e ctri c l o ss ( ε ”) a n d el e ctri c al c o n d u cti vit y ( σA C ) of h ot- pr ess e d 

a n d 3 D- pri nt e d bi o c o m p osit es a n d bi o n a n o c o m p osit es m e as ur e d at 2 0 ° C. T h e di el e ctri c l oss 

r ef ers t o t h e p art of t h e a p pli e d el e ctr o m a g n eti c e n er g y t h at i s a bs or b e d b y t h e m at eri al a n d 

c o n v ert e d i nt o h e at ( K h o u aj a et al., 2 0 2 1). It is t h er ef or e a n i m p ort a nt p ar a m et er t o b e k e pt 

as l o w as p ossi bl e t o a v oi d a c c el er at e d d e gr a d ati o n of bi o b as e d m at eri als. Wit h t h e e x c e pti o n 

of M C C- 1 5, t h e ε ” a n d σ A C  gi v e n b y t h e t w o B D S a n al ys es us e d w er e c o m pl e m e nt ar y. At 

1 M H z, t h e l o w est di el e ctri c l o ss w as m e as ur e d f or t h e 3 D- pri nt e d P L A at 1, 6 5 * 1 0 – 2  a n d t h e 

hi g h est w as m e as ur e d f or t h e h ot- pr ess e d M C C- 1 5 at 4, 7 9 * 1 0 – 2 . A sli g ht i n cr e as e of t h e 

di el e ctri c l os s o v er t h e fr e q u e n c y w a s n oti c e d, w hi c h c a n b e li n k e d t o t h e pr es e n c e of t h e β-

r el a x ati o n of P L A a c c or di n g t o B a di a et al. ( 2 0 1 4) at 2 0 ° C. H ot- pr ess e d M C C- 1 5 als o 

s h o w e d t h e hi g h est ε ”, wit h a v al u e 5 9 % hi g h er t h a n f or h ot- pr e ss e d n e at P L A. T h e lit er at ur e 

als o n ot e d a n i n cr e as e i n di el e ctri c l oss wit h t h e a d diti o n of fill ers, ass o ci at e d wit h i n cr e as e d 

i nt erf a ci al p ol ari z ati o n (J es z k a et al., 2 0 1 0; Y a k u b u et al., 2 0 2 0). M or e o v er, t h e y n ot e d t h at 

t his eff e ct w as m or e pr o n o u n c e d f or s m all er fill ers, i n a gr e e m e nt wit h t h e pr es e nt e d r es ults. 

T h e 3 D pri nti n g pr o c ess al s o r e d u c e d t h e di el e ctri c l oss, wit h a 1 2 % d e cr e a s e i n ε ” f or P L A 

m e as ur e d at 1 M H z. T his r e d u cti o n c a n als o b e attri b ut e d t o t h e pr es e n c e of v oi ds c a us e d b y 

t h e 3 d pri nti n g pr o c ess. 

 



 

Fi g u r e 6. 8 : L o g ( di el e ctri c l oss ε ”) a n d l o g ( el e ctri c al c o n d u cti vit y σA C ) of m at eri als. T h e 

pl ai n li n es c orr es p o n d t o t h e l o w fr e q u e n c y B D S a n al y sis, a n d t h e d as h e d li n es c orr e s p o n d 

t o t h e hi g h-fr e q u e n c y B D S a n al ysi s 

 

R e g ar di n g t h e el e ctri c al c o n d u cti vit y, t h e l o w est σ A C  w as m e as ur e d f or 3 D- pri nt e d P L A at 

7, 2 0 * 1 0 – 7  S· c m– 1 , a n d t h e hi g h est f or h ot- pr ess e d M C C- 1 5 at 2, 6 4 * 1 0– 6  S· c m– 1 . T h e v al u es 

o bs er v e d f or n e at P L A ar e i n a gr e e m e nt wit h t h e lit er at ur e ( F al et al., 2 0 2 1). F or all t h e 

c o n diti o ns t est e d, a cl e ar i n cr e as e i n σ A C  as a f u n cti o n of a p pli e d el e ctri c al fr e q u e n c y w as 

n ot e d. H ot- pr ess e d n e at P L A s h o w e d a n i n cr e as e i n σ A C  of 2 * 1 07  b et w e e n 1 0 0 H z a n d 1 G H z. 

Hi g h er el e ctri c al fr e q u e n ci es f a v or t h e h o p pi n g c arri er p h e n o m e n o n, c arr yi n g t h e el e ctri c al 

c urr e nt i nt o t h e i ns ul ati n g m at eri als. T h e str o n g fr e q u e n c y- d e p e n d e nt b e h a vi or i s t y pi c al of 

t h e b e h a vi or of a n i ns ul ati n g m at eri al ( W u et al., 2 0 1 9). T h e a d diti o n of c ell ul osi c fill ers 

sli g htl y i n cr e as e d t h e el e ctri c al c o n d u cti vit y. As t h e pr e vi o us di s c uss e d r es ult s, t hi s b e h a vi or 

c o ul d b e ass o ci at e d wit h t h e m or e p ol ar n at ur e of t h e us e d fill ers. N o a br u pt i n cr e as e i n 



1 9 7 

 

el e ctri c al c o n d u cti vit y wit h t h e a d diti o n of fill er s w as o bs er v e d, s h o wi n g t h at e v e n if a 

p er c ol ati o n t hr es h ol d m a y b e pr es e nt, it d o es n ot alt er t h e el e ctri c al i n s ul ati n g n at ur e of t h es e 

m at eri al s. T h e c o n d u cti vit y v al u es w er e wit hi n t h e el e ctri c al i n s ul ati o n r a n g e n ot e d b y 

S ol a z z o et al. ( 2 0 1 9), w hi c h al s o s u g g est s t h at t h e pr o p os e d m at eri al s ar e s uit a bl e f or t h e 

fi el d of el e ctri c al i ns ul ati o n. 

 

6. 2. 5. d.  M e c h a ni c al pr o p erti es 

 

Fi g u r e 6. 9  a n d Fi g u r e 6. 1 0  r es p e cti v el y r e pr es e nt t h e st or a g e m o d ul us E’ a n d t h e d a m pi n g 

f a ct or t a n δ of h ot- pr ess e d a n d 3 D- pri nt e d bl e n ds.  

 

 

Fi g u r e 6. 9 : St or a g e m o d ul us E’ v ers us t e m p er at ur e. N C C- 3 a n d N C C- 5 c ur v es ar e 

o v erl a p pi n g 



T a n δ c orr es p o n ds t o t h e d a m pi n g f a ct or of t h e m e c h a ni c al e n er g y r e c ei v e d b y t h e m at eri al. 

At 3 0 ° C t h e hi g h est E’ w as m e as ur e d f or t h e h ot- pr ess e d M C C- 1 5 at 2, 2 8 G P a a n d t h e l o w est 

E’ w as m e as ur e d f or t h e 3 D- pri nt e d P L A at 1, 2 7 G P a. T w o diff er e nt b e h a vi ors as a f u n cti o n 

of t e m p er at ur e w er e n ot e d. B el o w 6 0 ° C, T h e h ot- pr ess e d P L A s h o w e d a hi g h E’ a n d a v er y 

l o w t a n δ, a P L A t y pi c al b e h a vi or i n t h e gl ass y st at e. T h e t e m p er at ur e r a n g e b et w e e n 6 0 a n d 

7 0 ° C i s c h ar a ct eri z e d b y a s h ar p dr o p i n E’ a n d a n i nt e ns e i n cr e as e i n t a n δ, a b e h a vi or 

r el at e d t o t h e α-r el a x ati o n of P L A, s hifti n g fr o m a gl as s y st at e t o a r u b b er y st at e ( B aj w a et 

al., 2 0 2 1; Di n g et al., 2 0 2 3). A r u b b er y st at e w as pr e s e nt b et w e e n 7 0 a n d 9 0 ° C, wit h a 

r el ati v el y l o w E’ a n d a d e cr e as e of t h e t a n δ. Aft er 9 0 ° C, a n i n cr e as e i n E’ a n d a st a bl e t a n δ 

v al u e ar o u n d 0, 2 w er e n ot e d. T his b e h a vi or c o ul d b e ass o ci at e d wit h t h e P L A c ol d 

cr yst alli z ati o n p h e n o m e n o n ( S a n g et al., 2 0 1 7), al s o o bs er v e d b y D S C a n al y si s. T h e h e at w as 

s uffi ci e ntl y hi g h t o c a us e a P L A r e arr a n g e m e nt i nt o cr yst al l atti c es, w hi c h l o gi c all y i n cr e as e d 

t h e m at eri al’ s ri gi dit y. H o w e v er, h ot- pr ess e d bi o c o m p osit es a n d bi o n a n o c o m p osit es s h o w e d 

a diff er e nt b e h a vi or, wit h a stiff n ess i n r u b b er y st at e si g nifi c a ntl y hi g h er f or h ot- pr ess e d P L A, 

a n d a l o w er p e a k t a n d elt a, wit h o ut cr y st alli z ati o n r el a x ati o n. 

 

 

Fi g u r e 6. 1 0 : L oss t a n g e nt t a n δ v ers us t e m p er at ur e 

 

T hi s b e h a vi or c a n b e e x pl ai n e d b y t h e D S C r es ult s. T h e a d diti o n of c ell ul os e fill ers pr o m ot e d 

t h e P L A cr yst alli z ati o n, a n d t h e c o m bi n e d eff e ct of e n h a n c e d cr yst alli z ati o n a n d fill er 

pr es e n c e c o m p e ns at e d f or t h e criti c al s oft e ni n g of P L A, a n d pr o vi d e d a g o o d stiff n ess 

( Gr e g or o v a et al., 2 0 0 9; S a n g et al., 2 0 1 7). F or all t h e t est e d c o n diti o ns, t h e a d diti o n of fill ers 
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als o i m pr o v e d t h e c o m p o sit e stiff n ess, v ali d ati n g t h e us e of M C C a n d N C C f or m e c h a ni c al 

r ei nf or c e m e nt. T his i m pr o v e m e nt c a n b e als o li n k e d t o a g o o d fill er: m atri x i nt erf a c e, 

effi ci e ntl y tr a ns mitti n g m e c h a ni c al l o a ds i nt o t h e m at eri al. T h e N C C- 5 als o pr o d u c e d r es ults 

si mil ar t o t h os e of t h e N C C- 3, c o nfir mi n g t h at t h er e a n o pti m u m N C C c o nt e nt m ust b e us e d 

t o f ull y e x pl oit t h e a d v a nt a g es of t his r ei nf or c e m e nt. H o w e v er, t h e 3 D pri nti n g pr o c ess g a v e 

w e a k er st or a g e m o d ul us t h a n f or h ot- pr ess e d. At 3 0 ° C, 3 D- pri nt e d M C C- 1 5 pr e s e nt e d a 

d e cr e as e of E’ b y 1 0 %, fr o m 2, 2 8 t o 2, 0 9 G P a c o m p ar e d t o t h e h ot- pr e ss e d M C C- 1 5. T h e 

o bs er v e d pr o p ert y r e d u cti o n c a n als o b e attri b ut e d t o t h e a d diti o n of d ef e cts d u e t o t h e 3 D 

pri nti n g pr o c essi n g, as s h o w n i n E r r e u r ! S o u r c e d u r e n v oi i nt r o u v a bl e. . T h e gr a p h s 

s h o w e d t h at w hil e cr y st alli nit y w as ar o u n d 2 0 % f or 3 D- pri nt e d bi o c o m p osit es a n d 

bi o n a n o c o m p osit es, t h e cr yst alli nit y w as i ns uffi ci e nt t o c o m p e ns at e t h e m e c h a ni c al 

pr o p erti es l ost i n t h e r u b b er y st at e. D es pit e t h e r e d u cti o n i n m e c h a ni c al p erf or m a n c e d u e t o 

t h e 3 D pri nti n g pr o c ess, t h e 3 D- pri nt e d M C C- 1 5 a n d N C C- 3 e x hi bit e d b ett er pr o p erti es t h a n 

h ot- pr ess e d n e at P L A. T h es e r es ults s h o w e d t h at alt h o u g h t h e us e of sil a ni z e d fill ers h as 

i n cr e as e d t h e m e c h a ni c al p erf or m a n c e of 3 D- pri nt e d P L A, t h e pr o c ess us e d w as still 

i m p erf e ct a n d will pr o b a bl y r e q uir e p ost- c uri n g tr e at m e nt t o f ull y e x pl oit t h e m at eri al’s 

i n cr e as e d ri gi dit y a n d t o r e pl a c e P P i n el e ctri c al i ns ul ati o n a p pli c ati o ns. 

 

6. 2. 6.  C o n cl usi o n 

 

T h e pr o p os e d st u d y i n v e sti g at e d t h e di el e ctri c a n d vis c o el a sti c p erf or m a n c es of c ell ul o s e-

b as e d m at eri als pr o d u c e d b y 3 D pri nti n g pr o c ess. Bi o c o m p o sit e s b as e d o n mi cr o cr yst alli n e 

c ell ul o s e a n d bi o n a n o c o m p osit es b as e d o n n a n o cr yst alli n e c ell ul os e wit h diff er e nt W M C C  a n d 

W N C C  w er e pr o d u c e d a n d t e st e d wit h br o a d b a n d di el e ctri c s p e ctr os c o p y ( B D S), d y n a mi c 

m e c h a ni c al a n al ysis ( D M A), a n d d y n a mi c r h e ol o g y. S a m pl e s u si n g a c o n v e nti o n al 

pr o c essi n g m et h o d w er e als o i n cl u d e d t o st u d y t h e eff e ct of 3 D pri nti n g it s elf. A n u cl e ati o n 

eff e ct w a s n ot e d wit h t h e i n c or p or ati o n of c ell ul o s e fill ers. T his i n cr e a si n g cr y st alli nit y 

e n h a n c e d m e c h a ni c al pr o p erti es i n t h e r u b b er y st at e of t h e h ot- pr ess e d r ef er e n c e s p e ci m e ns. 

M or e o v er, t h e a d diti o n of fill ers b ot h i n cr e as e d t h e vis c o el a sti c a n d di el e ctri c pr o p erti es of 

t h e P L A. T h e i n cr e as e d di el e ctri c pr o p erti es c a n b e ass o ci at e d wit h t h e p ol arit y of t h e us e d 

fill ers, a n d t h e i n cr e as e d m e c h a ni c al pr o p erti es wit h t h e pr es e n c e of t h e stiff fill er a n d t h e 



g o o d fill er: m atri x i nt erf a c e. Alt h o u g h t h e t est e d pr o p erti es w er e s u p eri or f or M C C- 1 5, t h e 

e n h a n c e m e nt p ot e nti al w as gr e at er f or N C C fill ers, d u e t o t h e l att er’s hi g h er s p e cifi c s urf a c e 

ar e a a v ail a bl e. T h e 3 D pri nti n g pr o c ess s h o w e d l o w er di el e ctri c pr o p erti e s t h a n t h e r ef er e n c e 

pr o c ess, c o nf erri n g a b ett er s uit a bilit y f or el e ctri c al i ns ul ati o n a p pli c ati o ns. T his i n cr e as e d 

i ns ul ati n g p o w er w as ass o ci at e d wit h t h e pr es e n c e of i nt er n al v oi d s i n d u c e d b y t h e 

pr o c essi n g. Alt h o u g h t h e i nt er n al v oi d s r e d u c e d t h e m e c h a ni c al pr o p erti es of t h e m at eri als, 

3 D- pri nt e d M C C- 1 5 a n d N C C- 3 s h o w e d i m pr o v e d m e c h a ni c al pr o p erti es c o m p ar e d wit h 

h ot- pr ess e d P L A, wit h di el e ctri c pr o p erti es s uit a bl e f or el e ctri c al i n s ul ati o n. T h e r h e ol o gi c al 

r es ults als o hi g hli g ht e d t h e li mit e d i m p a ct of fill er c o nt e nt o n M C C- b as e d bi o c o m p osit es a n d 

N C C- b as e d bi o n a n o c o m p osit es vis c osit y, s u g g esti n g t h at it w o ul d b e p ossi bl e t o i n cr e a s e t h e 

fill er c o nt e nt, or s wit c hi n g t o a c ell ul os e fill er wit h a hi g h er L: D r ati o t o f urt h er i m pr o v e 

m e c h a ni c al pr o p erti e s. T h es e o bs er v ati o ns d e m o nstr at e d t h e p ot e nti al of t h e pr es e nt e d 

m at eri al s i n t his p a p er as a vi a bl e alt er n ati v e t o el e ctri c al i n s ul ati n g s y nt h eti c m at eri al s s u c h 

as P P. F urt h er m or e, t o i m pr o v e t h e m e c h a ni c al str e n gt h of P L A i n its r u b b er y st at e, a p ost-

cr yst alli z ati o n pr o c ess mi g ht b e c o nsi d er e d. 

 

6. 3.  O pti mi zi n g t h e di el e ct ri c a n d m e c h a ni c al p e rf o r m a n c e of 3 D- p ri nt e d c ell ul os e-

b as e d bi o c o m p osit es a n d bi o n a n o c o m p osit es t h r o u g h f a ct o ri al d esi g n 

M or g a n L e c o u bl et 1, 2 , M o h a m e d R a g o u bi1 , N at h ali e L e bl a n c1  a n d A h m e d K o u b a a2 

 

1  U ni L a S all e, U nit é d e R e c h er c h e Tr a nsf or m ati o ns et A gr o- R ess o ur c e s ( U L R 7 5 1 9 U ni L a S all e - U ni v er sit é 

d’ Art ois), M o nt- S ai nt- Ai g n a n, Fr a n c e 

2  U Q A T, C a m p u s d e R o u y n- N or a n d a, 4 4 5, b o ul. d e l’ U ni v ersit é, R o u y n- N or a n d a, Q C J 9 X 5 E 4, C a n a d a 

 

6. 3. 1.  A bstr a ct 

 

M at eri als f or l o w- k a p pli c ati o ns n e e d t o b e r e- e n gi n e er e d t o a c hi e v e s ust ai n a bl e 

d e v el o p m e nt. T o a d dr ess t his c h all e n g e, t h e pr o p o s e d st u d y f o c us e d o n t h e di el e ctri c a n d 

m e c h a ni c al o pti mi z ati o n of 3 D- pri nt e d c ell ul o s e- b as e d c o m p osit es f or l o w- k a p pli c ati o ns. 

T w o diff er e nt fill ers, cr y st alli n e mi cr o c ell ul os e a n d cr yst alli n e n a n o c ell ul os e, w er e u s e d t o 

cr e at e bi o c o m p osit es a n d bi o n a n o c o m p osit e s r es p e cti v el y, bl e n d e d i nt o a p ol yl a cti c a ci d 

( P L A) m atri x. T h e eff e ct s of i nfill r ati o, pri nti n g t e m p er at ur e a n d fill er c o nt e nt o n di el e ctri c 
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c o nst a nt, alt er n ati v e c urr e nt el e ctri c al c o n d u cti vit y, a n d t e nsil e a n d fl e x ur al st ati c m e c h a ni cs 

w er e m e as ur e d u si n g a n i n c o m pl et e L 9 ( 3 ^ 3) f a ct ori al d esi g n. T h e fi n di n gs s h o w e d t h at t h e 

i nfill r ati o w as t h e m o st si g nifi c a nt f a ct or i nfl u e n ci n g t h e pr o p erti es t est e d, dir e ctl y 

attri b ut a bl e t o t h e i n cr e as e i n m at eri al a v ail a bl e f or p ol ari z ati o n a n d m e c h a ni c al p erf or m a n c e. 

T h e s e c o n d m ost i nfl u e nti al f a ct or w as W f, i n cr e a si n g t h e p ol arit y of t h e t est e d c o m p o sit e s 

a n d d e cr e asi n g t h e t o u g h n ess of bi o c o m p osit e s a n d bi o n a n o c o m p osit es b y a d di n g str ess 

c o n c e ntr ati o n ar e a. Pri nti n g t e m p er at ur e h a d n o si g nifi c a nt eff e ct. R es ult s f or bi o c o m p osit e s 

at 5 0 % i nfill r ati o, 2 0 0 ° C pri nti n g t e m p er at ur e a n d a W M C C  = 1 5 % g a v e a 6 0 % hi g h er 

t e nsil e- m o d e stiff n ess t h a n n e at P L A pri nt e d u n d er t h e s a m e c o n diti o n s, w hil e e x hi biti n g 

l o w er di el e ctri c pr o p erti e s t h a n n e at P L A pri nt e d wit h a 1 0 0 % i nfill r ati o T h es e r e s ults p a v e 

t h e w a y f or n e w li g ht w ei g ht m at eri al s f or el e ctri c al i ns ul ati o n.  

 

6. 3. 2.  R és u m é e n fr a n ç ais  

 

Il d e vi e nt n é c ess air e d e r e p e ns er l es m at éri a u x p o ur l e s a p pli c ati o n s à f ai bl e c o nst a nt e 

di él e ctri q u e afi n d e l es i ns crir e d a ns u n e p ers p e cti v e d e d é v el o p p e m e nt d ur a bl e. P o ur 

r é p o n dr e à c ett e d e m a n d e, l’ ét u d e pr o p os é e s’ est c o n c e ntr é e s ur l’ o pti mis ati o n di él e ctri q u e 

et m é c a ni q u e d e s c o m p o sit es à b as e d e c ell ul o s e i m pri m é e e n 3 D p o ur d e s a p pli c ati o ns à 

f ai bl e c o nst a nt e di él e ctri q u e. D e u x c h ar g es diff ér e nt e s, l a mi cr o c ell ul o s e crist alli n e et l a 

n a n o c ell ul os e crist alli n e, o nt ét é utilis é es p o ur r es p e cti v e m e nt cr é er d es bi o c o m p osit es et d e s 

bi o n a n o c o m p osit es, m él a n g és à u n e m atri c e d’ a ci d e p ol yl a cti q u e ( P L A). L es eff et s d u t a u x 

d e r e m pli ss a g e, d e l a t e m p ér at ur e d’i m pr essi o n et d e l a t e n e ur e n c h ar g e s ur l a c o nst a nt e 

di él e ctri q u e, l a c o n d u cti vit é él e ctri q u e e n c o ur a nt alt er n atif et l a m é c a ni q u e st ati q u e e n 

tr a cti o n/fl e xi o n o nt ét é m es ur és à l’ ai d e d’ u n pl a n f a ct ori el i n c o m pl et L 9 ( 3 ^ 3). L es r és ult ats 

o nt m o ntr é q u e l e t a u x d e r e m pliss a g e ét ait l e f a ct e ur l e pl us si g nifi c atif i nfl u e n ç a nt l es 

pr o pri ét és t est é es, dir e ct e m e nt attri b u a bl e à l’ a u g m e nt ati o n d e l a q u a ntit é d e m ati èr e 

dis p o ni bl e p o ur l a p ol aris ati o n et l e c o m p ort e m e nt m é c a ni q u e. L e d e u xi è m e f a ct e ur l e pl u s 

si g nifi c atif f ut l e W f, a u g m e nt a nt l a p ol arit é d es c o m p osit es et di mi n u a nt l a t é n a cit é d e s 

bi o c o m p osit es et d e s bi o n a n o c o m p osit e s e n aj o ut a nt u n e z o n e d e c o n c e ntr ati o n d e s 

c o ntr ai nt es. L a t e m p ér at ur e n’ a p as e u d’ eff et si g nifi c atif. L es r é s ult ats p o ur l es 

bi o c o m p osit es a v e c u n t a u x d e r e m pliss a g e d e 5 0 %, u n e t e m p ér at ur e d’i m pr essi o n d e 2 0 0 ° C 



et u n e t e n e ur e n c h ar g e d e M C C d e 1 5 % o nt d o n n é u n e ri gi dit é e n tr a cti o n s u p éri e ur e d e 

6 0 % à c ell e d u P L A p ur i m pri m é d a ns l e s m ê m es c o n diti o n s, t o ut e n pr és e nt a nt d e s 

pr o pri ét és di él e ctri q u es i nf éri e ur es à c ell e s d u P L A p ur i m pri m é a v e c u n t a u x d e r e m pliss a g e 

d e 1 0 0 %. C es r és ult ats o u vr e nt l a v oi e à d e n o u v e a u x m at éri a u x l é g ers p o ur l’is ol ati o n 

él e ctri q u e. 

 

6. 3. 3.  I ntr o d u cti o n 

 

T h e d e v el o p m e nt of n e w m at eri als f or l o w- k di el e ctri c a p pli c ati o ns is a k e y ar e a r e s e ar c h 

n o w a d a ys. T h e w orl d wi d e el e ctr o ni c m at eri als m ar k et i n 2 0 2 2 h as b e e n esti m at e d at U S D 

6 5, 7 billi o n, a n d i n cr e asi n g b y 6 % o v er t h e n e xt 5 y e ars ( T e c h S ci R es e ar c h, 2 0 2 3). T h e 

i ss u es of r e c y cli n g, li miti n g f ossil r es o ur c es a n d s ust ai n a bl e d e v el o p m e nt r e q uir e t h e 

r e pl a c e m e nt of c o n v e nti o n al p ol y m ers s u c h as p ol y et h yl e n e a n d pr o p yl e n e. Bi o b a s e d 

p ol y m ers ar e o n e of t h e m ost pr o misi n g o pti o ns, h o w e v er, a n u m b er of li mit ati o n s n e e d t o 

b e c o nsi d er e d t o e ns ur e t h eir i n d ustri al a p pli c ati o ns. T h es e n e w m at eri als h a v e l o w er 

di el e ctri c p erf or m a n c e t h a n t h eir s y nt h eti c c o u nt er p arts. N a k ats u k a ( 2 0 1 1) r e p ort e d t h at t h e 

P L A h a d a 6 0 % hi g h er p er mitti vit y c o m p ar e d t o p ol y et h yl e n e. M or e o v er, H e g d e et al. ( 2 0 1 5) 

als o n ot e d t h at t h e P L A h a d a hi g h er el e ctri c al c o n d u cti vit y t h a n P P. T o h el p pr o m oti n g t h es e 

m at eri al s, it is i m p ort a nt t o eit h er fi n d m et h o ds t o i m pr o v e t h eir el e ctri c al i n s ul ati n g 

pr o p erti es or t o c o nf er t h e m n e w pr o p erti es, s u c h as e n h a n c e d m e c h a ni c al p erf or m a n c e. 

 

3 D pri nti n g is a n e w pr o c essi n g t e c h n ol o g y t h at is p ot e nti all y v er y w ell s uit e d t o r et hi n ki n g 

t h e d esi g n of pr o d u ct s. U nli k e c o n v e nti o n al pr o c essi n g t e c h n ol o gi es s u c h as i nj e cti o n 

m ol di n g, it all o ws t h e c o ntr ol of t h e i nt er n al d esi g n of pr o d u cts. T hi s t e c h n ol o g y i n v ol v es 

t h e e xtr usi o n of m olt e n pl asti cs t hr o u g h a m o vi n g n o z zl e t o pr o d u c e s oli d p arts a c c or di n g t o 

a c o m p ut er- assist e d d esi g n ( C A D) dr a wi n g. T his t e c h n ol o g y h as s h o w n pr o misi n g r es ults i n 

t h e fi el d of el e ctri c al i ns ul ati n g a p pli c ati o n s. B ar b os a et al. ( 2 0 1 8) m a n uf a ct ur e d a n el e ctri c al 

i ns ul at or f or t h e d e v el o p m e nt of a n e w g e n er ati o n of s m art gri d el e ctri c al i ns ul at or. T h e y 

o bt ai n e d 3 D- pri nt e d el e ctri c al i ns ul at ors c a p a bl e of wit h st a n di n g a n el e ctri c al t e nsi o n of 

3 5 k V, v ali d ati n g t h eir u s e f or 1 3, 8 k V v olt a g e a p pli c ati o ns. Li et al. ( 2 0 1 8) c h ar a ct eri z e d 

t h e di el e ctri c p erf or m a n c es 3 D- pri nt e d P L A p arts. At 5 0 H z a n d r o o m t e m p er at ur e, P L A 
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s h o w e d a di el e ctri c c o n st a nt of 3, 2 5 a n d a n el e ctri c al c o n d u cti vit y ( σ D C ) of 2 * 1 0– 1 6  S· c m– 1 . 

As it e x hi bit e d a di el e ctri c str e n gt h ( E B R ) of 3 0 k V· m m– 1 , 3 D- pri nt e d P L A w as a c c e pt a bl e 

f or a l o w v olt a g e l e v el s yst e m, a c c or di n g t o t h e a ut h ors. T his t e c h n ol o g y c a n c o ntr ol t h e 

q u a ntit y of m at eri al i n si d e t h e pi e c e (i nfill r ati o) a s w ell as t h e pri nti n g t e m p er at ur e t hr o u g h 

w hi c h t h e m at eri al is m elt e d ( pri nti n g t e m p er at ur e). A c c or di n g t o Y a n g et al. ( 2 0 1 9), 

el e ctri c al c o n d u cti vit y w as pr o p orti o n all y li n k e d t o t h e pri nti n g t e m p er at ur e. A n i n cr e as e i n 

pri nti n g t e m p er at ur e will pr o m ot e i nt erf a ci al a d h esi o n of t h e l a y ers, w hi c h will i n cr e as e t h e 

l a y er b o n di n g q u alit y a n d t h us pr o m ot e t h e el e ctr o n fl o w. R e g ar di n g t h e di el e ctri c c o nst a nt, 

K u z m a ni ć et al. ( 2 0 2 3) d e m o n str at e d t h at a dir e ct c orr el ati o n b et w e e n di el e ctri c c o nst a nt a n d 

i nfill r ati o f or P L A s p e ci m e n s e xist e d. B y v ar yi n g t h e i nfill r ati o fr o m 1 0 0 t o 3 3 %, t h e y 

r e d u c e d t h e di el e ctri c c o nst a nt of P L A fr o m 3, 0 t o 2, 2 usi n g a s q u ar e-s h a p e d i nfill p att er n. 

M or e o v er, Z h a n g et al. ( 2 0 1 6) h a v e s h o w n t h at it is p ossi bl e t o a dj u st t h e di el e ctri c c o n st a nt 

of 3 D- pri nt e d P L A p arts b y fi n e-t u ni n g t h e i nfill r ati o t o pr o d u c e Fr es n el l e ns e s. B ut r e d u ci n g 

t h e i nfill r ati o l e a ds t o r e d u c e d m e c h a ni c al pr o p erti e s, a s t h e lit er at ur e h as br o a dl y s h o w n 

( A k h o u n di a n d B e hr a v es h, 2 0 1 9; Al af a g h a ni et al., 2 0 1 7; Öt e y a k a et al., 2 0 2 1; S a m y k a n o, 

2 0 2 1). T o c o u nt er b al a n c e t his eff e ct, it is p ossi bl e t o i ns ert fill ers t h at i m pr o v e m e c h a ni c al 

pr o p erti es, s u c h as c ell ul os e fill ers, t o cr e at e bi o c o m p osit e s. A d di n g 1 5 % of mi cr o cr yst alli n e 

c ell ul o s e b y w ei g ht i nt o a P L A m atri x c a n i m pr o v e its Y o u n g’s m o d ul us fr o m 3, 6 t o 4, 4 G P a 

( M at h e w et al., 2 0 0 5). H o w e v er, c ell ul o s e fill er h a s b e e n r e p ort e d i n t h e lit er at ur e t o i n cr e as e 

b ot h t h e di el e ctri c c o nst a nt a n d c o n d u cti vit y of bi o b as e d p ol y m er s b y a d di n g m or e p ol ar 

c o m p o n e nts t h a n t h e m atri x ( B a di a et al., 2 0 1 7; K h o u aj a et al., 2 0 2 1; L ar g u e c h et al., 2 0 2 1).  

 

T h e pr o p os e d st u d y ai ms t o u n d erst a n d h o w t h e d esi g n of bi o c o m p o sit es c a n i nfl u e n c e b ot h 

t h eir di el e ctri c a n d m e c h a ni c al pr o p erti es. T h e c ell ul o s e- b as e d fill ers c h os e n f or t h e st u d y 

ar e mi cr o cr yst alli n e c ell ul os e ( M C C) a n d n a n o cr yst alli n e c ell ul os e ( N C C) t o m ai nt ai n t h e 

l o gi c of 1 0 0 % c o m p ost a bl e m at eri als. P L A w as c h o s e n as t h e m atri x d u e t o its g o o d 

a v ail a bilit y a n d pri nt a bilit y. T o st u d y t h e c o m bi n e d eff e ct of fill er c o nt e nt, pri nti n g 

t e m p er at ur e a n d i nfill r ati o, a n i n c o m pl et e L 9 ( 3 ^ 3) f a ct ori al e x p eri m e nt al d esi g n w as 

c h os e n. T hi s st u d y will i n v esti g at e t h e p ot e nti al of usi n g 1 0 0 % pl a nt- b as e d m at eri al s f or 3 D 

pri nti n g a n d el e ctri c al i n s ul ati o n, w hi c h t o o ur k n o wl e d g e h as n ot y et b e e n p erf or m e d y et. 
 



6. 3. 4.  M at eri als a n d m et h o ds 

 

6. 3. 4. a.  R a w m at e ri als 

 

T h e us e d P L A w as a P LI- 0 0 5, s u p pli e d b y N at ur e pl ast ( M o n d e vill e, F R A), wit h a gi v e n M FI 

at 2 5- 3 5 g· 1 0 mi n – 1  (I S O 1 1 3 3 @ 1 9 0 ° C). Mi cr o cr yst alli n e a n d n a n o cr y st alli n e c ell ul os e 

( M C C a n d N C C r es p e cti v el y) w er e u s e d t o r ei nf or c e t h e P L A. M C C w as s u p pli e d b y J. 

R ett e n m ai er ( F o sst o n, M N, U S A), o bt ai n e d fr o m bl e a c h e d kr aft p ul p a n d N C C ( D e xtr a C el 

N a n o H P) w a s s u p pli e d b y A n o m er a ( M o ntr e al, Q C, C A N). 

 

6. 3. 4. b.  Fill er sil a ni z ati o n a n d m ast er b at c h pr o c essi n g 

 

A n M C C a n d N C C sil a ni z ati o n st e p w as p erf or m e d a c c or di n g t o t h e pr ot o c ol us e d b y 

D a m m a k ( 2 0 2 2). T h e fill ers w er e t h e n w a s h e d t o r e m o v e t h e r e m n a nts of t h e r e a cti o n a n d 

dri e d at 6 0 ° C d uri n g 2 4 h t o r e m o v e t h e m oist ur e. I nfr ar e d r es ults c o nfir m e d t h e pr es e n c e of 

Si – O – C bi n di n g o n t h e fill ers s urf a c es, a n d t h er ef or e t h e pr es e n c e of c o m p ati bili z er. T G A 

r es ults of c o m p ati bili z e d fill ers pr e s e nt e d a t h er m al st a bilit y i n cr e as e c o m p ar e d t o t h e n o n-

c o m p ati bili z e d fill er s. T h e c o m p ati bili z e d M C C h a d a m e di a n a n d m e a n l e n gt h of 3 4, 1 a n d 

5 1, 9 µ m r es p e cti v el y, a n d a m e di a n a n d m e a n wi dt h of 1 6, 6 a n d 2 2, 9 µ m r es p e cti v el y. 

 

A m elt- b as e d m a st er b at c h i nt er m e di at e st e p w a s c arri e d o ut f or t h e N C C- b as e d c o m p osit es 

a n d a c hi e v e d o n a H a a k e Mi nil a b II ( T h er m o S ci e ntifi c, M a ss a c h us etts, U S A). T his 

mi cr o c o m p o u n d er o p er at e d b y b at c h e xtr usi o n of 5 g of P L A: N C C bl e n d. T h e P L A a n d N C C 

w er e c o n diti o n e d at 6 0 ° C u ntil t h e m oist ur e c o nt e nt of t h e c o m p o n e nts f ell b el o w 1 %. T h e 

m ast er b at c h w as pr e p ar e d wit h a W N C C  = 2 0 %, t h e n m elt e d wit h a s cr e w s p e e d of 7 0 R P M 

at 1 8 0 ° C f or 1 mi n ut e. O n c e o bt ai n e d, t h e e xtr u d at es w er e fi n all y gr a n ul at e d. 

 

6. 3. 4. c.  E xt r usi o n p r o c essi n g 

 

T h e e xtr usi o n st e p w as m a d e b y T h e C o ali a c o m p a n y ( T h etf or d Mi n e s, Q C, C A N) wit h a 

t wi n-s cr e w e xtr u d er, a t e m p er at ur e of 1 9 0 ° C a n d a s cr e w s p e e d b et w e e n 7 0 a n d 1 0 0 R P M. 
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Di e pr ess ur e w as m e as ur e d b et w e e n 2 2 a n d 2 4 b ars. T a bl e 6. 7  s h o ws t h e o bt ai n e d 

c o m p osit es. T h e m a xi m al M C C a n d N C C c o nt e nt h as b e e n fi x e d at 1 5 % a n d 5 % 

r es p e cti v el y, a c c or di n g t o pr e vi o us l a b or at or y r e s ults. O n c e e xtr u d e d, t h e e xtr u d at es w er e 

p ell eti z e d a n d o v e n- dri e d at 6 0 ° C t o r e m o v e t h e r e m ai ni n g m oist ur e. 

 

T a bl e 6. 7 : Pr o d u c e d c o m p osit es b y e xtr usi o n 

 
P L A 
( g) 

M C C 
( g) 

M a st er b at c h ( g) 
( WN C C  = 2 0 %)  

W M C C  
( %) 

W N C C  
( %) 

P L A  1 2 0 0  0 0 0  0 

M C C- 5  9 5 0  5 0  0 5  0 

M C C- 1 0  9 0 0  1 0 0  0 1 0  0 

M C C- 1 5  8 5 0  1 5 0  0 1 5  0 

N C C- 1  9 5 0  0  5 0 0  1 

N C C- 3  8 5 0  0  1 5 0 0  3 

N C C- 5  7 5 0  0  2 5 0 0  5 

 

6. 3. 4. d.  3 D- pri nti n g pr o c essi n g 

 

T o o bt ai n t h e 3 D pri nti n g fil a m e nts, a 3 D E V O fil a m e nt m a k er ( 3 D E V O, Utr e c ht, N L D) w as 

us e d wit h a t e m p er at ur e pr ofil e of 1 7 0- 1 8 5- 1 8 5- 1 8 0 ° C, a s cr e w s p e e d of 3, 5 R P M a n d a 

c o oli n g p o w er of 4 0 %. A C R- 1 0 M a x ( Cr e alit y, S h e n z h e n, C H N) 3 D- pri nt er w as e m pl o y e d. 

T h e fil a m e nts w er e o v e n- dri e d at 6 0 ° C j ust b ef or e t h e pri nti n g u s e t o r e m o v e a n y tr a c es of 

m oist ur e. T a bl e 6. 8  pr es e nt s t h e u s e d p ar a m et ers f or t h e 3 D pri nti n g. T h es e p ar a m et er s w er e 

c h os e n as t h e y pr o vi d e d t h e b est c o m pr o mi s e f or all t h e diff er e nt c o n diti o ns. N e at P L A p os e d 

n o pri nti n g pr o bl e ms, b ut t h e b e d h a d t o b e s pr a y e d wit h l a c q u er t o i m pr o v e a d h esi o n a n d 

pr e v e nt d el a mi n ati o n d uri n g pri nti n g of t h e hi g h-fill e d bi o c o m p o sit e s.  

 

T a bl e 6. 8 : 3 D pri nti n g p ar a m et ers 

N o z zl e t e m p er at ur e ( ° C) 1 9 0- 2 1 0 

N o z zl e di a m et er ( m m)  0, 8 

N o z zl e s p e e d ( m m· s – 1 )  4 0 

B e d t e m p er at ur e ( ° C)  6 0 

S a m pl e t hi c k n ess ( m m)  3, 2- 4 

L a y er t hi c k n e ss ( m m)  0, 4 

I nfill r ati o ( %) 5 0- 1 0 0 

I nfill p att er n ± 4 5 ° 



6. 3. 4. e.  A p pli c ati o n of f a ct o ri al d esi g n 

 

T h e f a ct ori al d e si g n pr es e nt e d i n T a bl e 6. 9  w as e m pl o y e d f or t h e c o n c e pti o n of c ell ul os e-

b a s e d c o m p osit e s. T h e fill er c o nt e nt ( W f) a n d i nfill r ati o w er e c h o s e n a s t h e first a n d s e c o n d 

f a ct ors. T h e mi ni m u m i nfill r ati o w as s et at 5 0 % t o a v oi d t h e c oll a p si n g p h e n o m e n o n d u e t o 

t h e r at h er i m p ort a nt M FI of t h e u s e d P L A. T h e t hir d f a ct or c h os e n w as t h e pri nti n g 

t e m p er at ur e Tpri nti n g . T h e l o w est a n d hi g h est t e m p er at ur es w er e s et a c c or di n g t o t h e 

pri nt a bilit y r a n g e f or w hi c h all c o m p o sit es a n d n e at P L A c o ul d b e c orr e ctl y pri nt e d. T h es e 

t e m p er at ur es w er e f o u n d at 1 9 0 ° C a n d 2 1 0 ° C r es p e cti v el y. T h e Fi g u r e 6. 1 1  pr es e nts t h e 

diff er e nt c o n diti o ns pr o d u c e d f or fl e x ur al t ests. N e at P L A s p e ci m e ns w er e a d d e d t o t h es e 

c o n diti o ns t o st u d y t h e eff e ct of i nfill r ati o a n d T pri nti n g  o n t h e n e at m atri x s c al e a n d r es u m e d 

i n T a bl e 6. 1 0 . All s a m pl es w er e st or e d i n a d esi c c at or b ef or e b ei n g c h ar a ct eri z e d. 

 

T a bl e 6. 9 : C o nfi g ur ati o n of t h e us e d f a ct ori al d e si g n 

C o n diti o n  C o m p o sit e 
F a ct or a 
W f ( %) 

F a ct or b 
I nfill r ati o ( %) 

F a ct or c 

T pri nti n g  ( ° C) 

M 1  M C C- 5  5  5 0  1 9 0  
M 2  M C C- 5  5  7 5  2 1 0  
M 3  M C C- 5  5  1 0 0  2 0 0  
M 4  M C C- 1 0  1 0  5 0  2 1 0  
M 5  M C C- 1 0  1 0  7 5  2 0 0  
M 6  M C C- 1 0  1 0  1 0 0  1 9 0  
M 7  M C C- 1 5  1 5  5 0  2 0 0  
M 8  M C C- 1 5  1 5  7 5  1 9 0  
M 9  M C C- 1 5  1 5  1 0 0  2 1 0  
N 1  N C C- 1  1  5 0  1 9 0  
N 2  N C C- 1  1  7 5  2 1 0  
N 3  N C C- 1  1  1 0 0  2 0 0  
N 4  N C C- 3  3  5 0  2 1 0  
N 5  N C C- 3  3  7 5  2 0 0  
N 6  N C C- 3  3  1 0 0  1 9 0  
N 7  N C C- 5  5  5 0  2 0 0  
N 8  N C C- 5  5  7 5  1 9 0  
N 9  N C C- 5  5  1 0 0  2 1 0  
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Fi g u r e 6. 1 1 : Pr o d u c e d c o n diti o ns f or t h e fl e x ur al t e sts 

 

T a bl e 6. 1 0 : C o nfi g ur ati o n of t h e P L A s p e ci m e n s 

C o n diti o n I nfill r ati o ( %) T pri nti n g  ( ° C) 

P L A- 0 5 0 2 0 0 

P L A- 1 7 5 2 0 0 

P L A- 2 1 0 0 1 9 0 

P L A- 3 1 0 0 2 0 0 

P L A- 4 1 0 0 2 1 0 

 

6. 3. 4.f.  M et h o ds us e d 

 

- Br o a d b a n d Di el e ctri c S p e ct r os c o p y ( B D S) a n al ysi s 

 

B D S a n al ys es w er e c arri e d o ut wit h a hi g h-fr e q u e n c y di el e ctri c s p e ctr o m et er K e ysi g ht 

E 4 9 9 1 A ( A gil e nt T e c h n ol o gi es, S a nt a Cl ar a, U S A). T h e fr e q u e n c y r a n g e of t h e us e d hi g h-

fr e q u e n c y B D S w a s 1 M H z- 1 G H z. A n al ys es f or b ot h c o n diti o ns w er e p erf or m e d o n 

1 0 * 4 m m di s ks, at 2 0 ° C. 5 s a m pl es p er c o n diti o ns w er e t est e d. 

 

 

 

 



- M e c h a ni c al a n al ysis 

 

T e nsil e a n al y s es w er e p erf or m e d o n a u ni v ers al t e st m a c hi n e Z wi c k Z 0 2 0 ( Z wi c k R o ell 

Gr o u p, Ul m, D E U) a c c or di n g t o t h e A S T M D 6 3 8 T y p e 1 st a n d ar d, e q ui p p e d wit h a 2 0 k N 

l o a d c ell a n d wit h a cr o ss h e a d s p e e d of 2 m m· mi n– 1 . T h e el o n g ati o n of t h e s a m pl e w as 

m o nit or e d wit h a Z wi c k R o ell e xt e ns o m et er. 3 diff er e nt s p e ci m e ns p er c o n diti o n w as t est e d 

at r o o m t e m p er at ur e. 

 

3- p oi nt b e n di n g fl e x ur al a n al ys es w er e al s o p erf or m e d o n a Z wi c k Z 0 2 0 u ni v ers al t est 

m a c hi n e ( Z wi c k R o ell Gr o u p, Ul m, D E U) a c c or di n g t o t h e A S T M D 7 9 0 st a n d ar d, e q ui p p e d 

wit h a 2 0 k N l o a d c ell a n d a cr o ss h e a d s p e e d of 2 m m· mi n – 1 . T o c o m pl y wit h A S T M D 7 9 0 

st a n d ar d, t h e g a p b et w e e n t h e t w o s u p p orts w as s et at 6 4 m m. A t ot al of 3 s p e ci m e ns p er 

c o n diti o n w as t e st e d at r o o m t e m p er at ur e. T h e t hi c k n ess of t h e t e nsil e a n d fl e x ur al s p e ci m e ns 

w as s et at 4 m m b as e d o n t h e e q ui p m e nt a v ail a bl e i n t h e l a b or at or y. 

 

- I m p a ct a n al ysi s 

 

I m p a ct t e sts w er e p erf or m e d o n a Z wi c k I Z O D ( Z wi c k R o ell Gr o u p, Ul m, D E U) wit h t h e 

A S T M D 2 5 6 st a n d ar d. F or t h e o w n e d t est e q ui p m e nt, t h e i m p a ct ar m h a d a n i niti al e n er g y 

of 2, 7 5 J. T h e i m p a ct r esist a n c e of t h e s p e ci m e n is t h e n e x pr ess e d a c c or di n g t o É q u ati o n 2 3 . 

A t ot al of 1 0 s p e ci m e ns f or e a c h c o n diti o n w as t est e d at r o o m t e m p er at ur e. T h e wi dt h of t h e 

s p e ci m e ns w as s et at 1 0 m m, b as e d o n t h e e q ui p m e nt a v ail a bl e i n t h e l a b or at or y. 

 

6. 3. 5.  R es ults a n d dis c ussi o n s 

 

6. 3. 5. a.  I nfl u e n c e of i nfill r ati o a n d pri nti n g t e m p er at u r e o n 3 D- pri nt e d P L A. 

 

A pr eli mi n ar y st u d y w as c arri e d o ut o n 3 D- pri nt e d P L A t o e x a mi n e t h e i nfl u e n c e of pri nti n g 

t e m p er at ur e a n d i nfill r ati o us e d f or t h e f a ct ori al d esi g n. Fi g u r e 6. 1 2  s h o ws t h e i nfl u e n c e of 

T pri nti n g  a n d t h e i nfill r ati o o n di el e ctri c pr o p erti e s. F or all c o n diti o ns, t h e i nfl u e n c e of Tpri nti n g  

a n d i nfill r ati o w er e si g nifi c ati v e o n t h e di el e ctri c c o n st a nt a n d el e ctri c al c o n d u cti vit y.  
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Fi g u r e 6. 1 2 : I nfl u e n c e of i nfill r ati o a n d pri nti n g t e m p er at ur e o n a) di el e ctri c c o nst a nt ε’, 

b) l o g ( el e ctri c al c o n d u cti vit y σ A C ) 

 

T h e m e as ur e d b e h a vi ors w er e li n e ar, wit h a n e x c ell e nt c orr el ati o n f a ct or. T h e p ositi v e eff e ct 

of t h e i nfill r ati o o n t h e di el e ctri c c o nst a nt h a s alr e a d y b e e n n ot e d i n t h e lit er at ur e ( K u z m a ni ć 

et al., 2 0 2 3; Z h a n g et al., 2 0 1 6). Z h a n g et al. ( 2 0 1 6) al s o d e m o nstr at e d a li n e ar v ari ati o n of 

t h e di el e ctri c c o nst a nt wit h t h e i nfill r ati o. T h e a d diti o n of v oi d s t hr o u g h p or osit y d e cr e as e d 

t h e p ol ari z a bilit y p ot e nti al of t h e m at eri al, as air h as a p er mitti vit y ~ 1 c o m p ar e d t o t h e 

p er mitti vit y of P L A ( ~ 3) ( B a di a et al., 2 0 1 7; K u z m a ni ć et al., 2 0 2 3). I n a d diti o n, t h e eff e ct 

of pri nti n g t e m p er at ur e c o ul d b e li n k e d t o a b ett er pri nt q u alit y, r e d u ci n g d ef e ct s a n d p or osit y. 

C o n c er ni n g t h e i nfl u e n c e o n el e ctri c al c o n d u cti vit y, T pri nti n g  a n d i nfill r ati o als o h a d a p o siti v e 

i nfl u e n c e. It h as alr e a d y b e e n n ot e d t h at i n cr e asi n g t h e pri nti n g t e m p er at ur e r e d u c e d t h e g a p 

b et w e e n t h e pri nt e d fil a m e nt s a n d c o n s e q u e ntl y t h e p or osit y, a n d i n cr e a s e d t h e i nt erf a c e 

q u alit y ( P ati b a n dl a a n d Mi a n, 2 0 2 1). T hi s i m pr o v e d q u alit y f a v or e d t h e p a ss a g e of el e ctr o ns 

b y r e d u ci n g t h e pr o b a bilit y of b o u n d ar y ar e a d ef e ct s ( Y a n g et al., 2 0 1 9). T h e i n cr e as e i n 

el e ctri c al c o n d u cti vit y wit h i nfill r ati o w as al s o o bs er v e d b y P e nt e k et al. ( 2 0 2 0). It is al s o 

w ort h n oti n g t h at f or P L A, di el e ctri c pr o p erti es w er e m or e s e n siti v e t o t h e i nfill r ati o t h a n t o 

t e m p er at ur e, e v e n if t h e eff e ct o n t h e l att er i s n ot n e gli gi bl e. 

 

Fi g u r e 6. 1 3  s h o w s t h e i nfl u e n c e of pri nti n g t e m p er at ur e a n d i nfill r ati o o n m e c h a ni c al 

pr o p erti e s of 3 D- pri nt e d P L A.  



 

Fi g u r e 6. 1 3 : I nfl u e n c e of i nfill r ati o a n d pri nti n g t e m p er at ur e o n a) t e nsil e el asti c m o d ul us, 

b) t e nsil e m a xi m al str ess, c) fl e x ur al el a sti c m o d ul us, d) fl e x ur al m a xi m al str ess  

 

F or all c o n diti o ns, t h e i nfl u e n c e of T pri nti n g  a n d i nfill r ati o w er e al s o si g nifi c ati v e. T h e 

m e as ur e d b e h a vi ors w er e al s o li n e ar, wit h a g o o d c orr el ati o n f a ct or. T h e m o d ul us d e cr e as e 

i n t e nsil e a n d fl e x ur al m o d es wit h a d e cr e asi n g i nfill r ati o h as b e e n r e vi e w e d i n t h e lit er at ur e 

( F er n a n d e z- Vi c e nt e et al., 2 0 1 6; Öt e y a k a et al., 2 0 2 1). F or m a xi m al str ess, G u n as e k ar a n et 

al. ( 2 0 2 1) al s o f o u n d a n i n cr e as e of t h e m a xi m al str ess i n t h e tr a cti o n a n d fl e x ur al m o d e wit h 

a n i n cr e asi n g i nfill r ati o. A c c or di n g t o S a m y k a n o ( 2 0 2 1), a l o w er i nfill r ati o d e cr e as e d t h e 

m at eri al’ s a v ail a bilit y t o wit hst a n d t h e i nt er n al m e c h a ni c al f or c es, r es ulti n g i n a d e cr e as e of 

t h e m a xi m u m str ess. C o n c er ni n g t h e pri nti n g t e m p er at ur e i nfl u e n c e, as e x pl ai n e d a b o v e, 
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T pri nti n g  pl a y e d a p o siti v e r ol e i n t h e q u alit y of t h e i nt erf a c e, a n d t h er ef or e o n its a bilit y t o 

wit h st a n d str ess. 

 

Fi g u r e 6. 1 4 s h o ws t h e i nfl u e n c e of pri nti n g t e m p er at ur e a n d i nfill r ati o r e g ar di n g i m p a ct 

str e n gt h r es ult s. As i m p a ct str e n gt h r e pr es e nt s t h e a bilit y of a m at eri al t o a b s or b e n er g y 

t hr o u g h m e c h a ni c al s h o c ks, t h e n ot e d b e h a vi or w as e x p e ct e d gi v e n t h e pr e vi o us r es ult s t h at 

t h e i nfill r ati o a n d Tpri nti n g  h a d p ositi v e i m p a ct s o n its a bilit y t o wit hst a n d m e c h a ni c al str ess. 

D h ar m ali n g a m et al. ( 2 0 2 2) al s o o bs er v e d a n e ar h al vi n g of t h e i m p a ct str e n gt h of 3 D- pri nt e d 

P L A w h e n t h e i nfill r ati o w a s r e d u c e d fr o m 1 0 0 % t o 5 0 %, si mil ar t o o ur fi n di n gs. 

 

 

Fi g u r e 6. 1 4 : I nfl u e n c e of i nfill r ati o a n d pri nti n g t e m p er at ur e o n i m p a ct str e n gt h 

 

6. 3. 5. b.  Di el e ct ri c p r o p e rti es 

 

Fi g u r e 6. 1 5  s h o w s t h e di el e ctri c pr o p erti es o bt ai n e d vi a B D S at r o o m t e m p er at ur e fr o m t h e 

bi o c o m p o sit es a n d bi o n a n o c o m p o sit es, usi n g diff er e nt f a ct ors ( W f, i nfill r ati o, a n d Tpri nti n g ). 

M e as ur e d at 1 M H z, t h e l o w est di el e ctri c c o nst a nt w a s o bt ai n e d f or M 1 at 1, 8 5, 

c orr es p o n di n g t o a W M C C  = 5 %, a n i nfill r ati o = 5 0 %, a n d a Tpri nti n g  = 1 9 0 ° C.  

 



 

Fi g u r e 6. 1 5 : Di el e ctri c pr o p erti es v ers u s fr e q u e n c y of bi o c o m p osit es a n d bi o c o m p osit es, 

a) di el e ctri c c o nst a nt ε’, b) l o g ( el e ctri c al c o n d u cti vit y σ A C ) 

 

T h e hi g h est di el e ctri c c o nst a nt w as o bt ai n e d f or M 9 at 2, 8 1, c orr es p o n di n g t o a 

W M C C  = 1 5 %, a n i nfill r ati o = 1 0 0 %, a n d a Tpri nti n g  = 2 1 0 ° C. T h e d e cr e a s e i n ε’ wit h t h e 

fr e q u e n c y w as wi d el y r e p ort e d i n t h e lit er at ur e ( B a di a et al., 2 0 1 7; K h o u aj a et al., 2 0 2 1; 

L ar g u e c h et al., 2 0 2 1). A r e d u cti o n i n t h e m ol e c ul ar m o bilit y of p ol ar gr o u ps w as o bs er v e d 

w h e n a hi g h-fr e q u e n c y el e ctri c fi el d w as a p pli e d, r e d u ci n g t h e p ol ari z ati o n p ot e nti al of t h e 

m at eri al. U n d er e q ui v al e nt c o n diti o ns a n d at a l o w fill er c o nt e nt, t h e N C C- b as e d 

bi o n a n o c o m p osit e s s h o w e d a di el e ctri c c o nst a nt o n a v er a g e 1 5 % hi g h er t h a n t h e M C C- b as e d 

bi o c o m p osit es. T h e hi g h er di el e ctri c c o nst a nt of t h e N C C- b as e d bi o n a n o c o m p osit es r es ult e d 

fr o m a si g nifi c a ntl y hi g h er fill er s p e cifi c s urf a c e ar e a t h a n M C C, pr o vi di n g m or e sil a n e a n d 

h y dr o x yl f u n cti o ns o n t h e fill er s urf a c e, a n d t h er ef or e i n cr e asi n g t h e p ol arit y p ot e nti al of t h e 

c o m p osit e ( Y a k u b u et al., 2 0 2 0). H o w e v er, at hi g h fill er c o nt e nt, t h e bi o c o m p osit e e x hi bit e d 

t h e hi g h est di el e ctri c c o n st a nt. Pr eli mi n ar y r es ults s h o w e d t h e pr es e n c e of a g gr e g at es at 5 % 

N C C b y m ass ( Fi g u r e 6. 1 6 ).  
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Fi g u r e 6. 1 6 : S E M pi ct ur e of a g gr e g at es e vi d e n c e i n P L A at a WN C C  = 5 % 

 

T h es e a g gr e g at es r e d u c e d t h e a v ail a bl e s p e cifi c s urf a c e ar e a of t h e fill er s, li miti n g its 

p er mitti vit y p ot e nti al. Fi g u r e 6. 1 5 b) i n di c at es t h at m e as ur e d at 1 M H z, t h e l o w est el e ctri c al 

c o n d u cti vit y w as o bt ai n e d f or M 1 at 5, 1 * 1 0 – 7  S· c m– 1 . T h e hi g h est el e ctri c al c o n d u cti vit y w a s 

o bt ai n e d f or N 9 at 1, 1 * 1 0 – 6  S· c m– 1 , c orr es p o n di n g t o a WN C C  = 5 %, a n i nfill r ati o = 1 0 0 %, 

a n d a T pri nti n g  = 2 1 0 ° C. All t h e c o n diti o n s t est e d s h o w e d a li n e ar i n cr e a s e i n el e ctri c al 

c o n d u cti vit y wit h fr e q u e n c y, w hi c h w o ul d b e t h e e vi d e n c e of a n el e ctri c al i ns ul ati n g b e h a vi or 

( W u et al., 2 0 1 9). D es pit e t h e pr es e n c e of m e nti o n e d a g gr e g at es, t h e bi o n a n o c o m p o sit es 

s h o w e d gr e at er el e ctri c al c o n d u cti vit y, pr o b a bl y d u e t o b ett er diff u si o n of c h ar g es, w hi c h 

c o ul d f a v or t h e c o n d u cti vit y i nsi d e t h e m at eri al ( S al a e h et al., 2 0 2 0).  

 

T a bl e 6. 1 1 s h o ws t h e A N O V A r es ults of t h e f a ct ori al d esi g n a p pli e d t o di el e ctri c pr o p erti es. 

T h e i nfill r ati o a p p e ar e d t o b e t h e m ost i nfl u e nti al f a ct or o n t h e di el e ctri c pr o p erti es. F or all 

c o n diti o ns, t h e P- V al u e w as b el o w 0, 0 0 1 f or b ot h di el e ctri c c o nst a nt a n d el e ctri c al 

c o n d u cti vit y. T h es e r es ult s w er e i n a gr e e m e nt wit h pr eli mi n ar y fi n di n gs fr o m P L A s a m pl es. 

T h e W f f a ct or al s o h a d a n o v er all p ositi v e i m p a ct o n ε’. B a di a et al. ( 2 0 1 7) p oi nt e d o ut t h at 

c ell ul osi c fill ers w er e m or e p ol ar t h a n t h e P L A m atri x, i n cr e a si n g t h e p er mitti vit y of t h e 

r es ulti n g c o m p osit es. C o nsi d eri n g t h e fill er t y p e, N C C w as f o u n d t o e x ert l ess i nfl u e n c e o n 

t h e di el e ctri c c o nst a nt t h a n M C C, c o ntr ar y t o t h e e x p e ct e d r es ult. F or e q ui v al e nt m a ss, N C C 

h a d a m u c h gr e at er s p e cifi c s urf a c e ar e a t h a n M C C. A gr e at er s p e cifi c s urf a c e ar e a l o gi c all y 



pr o vi d es m or e h y dr o x yl a n d sil a n e gr o u ps. T hi s r e d u c e d v al u e c o ul d b e d u e t o a g gr e g ati o n 

p h e n o m e n a at hi g h fill er c o nt e nt, r e d u ci n g t h e p ol ari z ati o n p ot e nti al. T h e W f f a ct or w as 

si g nifi c a nt f or N C C b ut n ot si g nifi c a nt f or M C C r e g ar di n g σ A C . T his c o ul d b e d u e t o t h e 

c h ar g e si z e. It h as b e e n s h o w n t h at t h e el e ctri c al c o n d u cti vit y of a n i ns ul ati n g m at eri al c a n 

b e i m pr o v e d if p ol ar c h ar g es ar e w ell di stri b ut e d i n t h e m atri x ( S al a e h et al., 2 0 2 0). It c a n 

f a cilit at e t h e fl o w of el e ctr o ns i n d u c e d b y t h e p h e n o m e n o n of c arri er h o p pi n g, wit h o ut 

h o w e v er f or mi n g c o n d u cti v e bri d g e s t h at c a n alt er t h e m at eri al’s el e ctri c al i n s ul ati o n 

pr o p erti es. Fi n all y, t h e pri nti n g t e m p er at ur e h a d littl e i nfl u e n c e o n di el e ctri c pr o p erti es. T h e 

p o siti v e eff e ct o bs er v e d f or P L A s p e ci m e ns m a y b e o v ers h a d o w e d b y t h e o v er w h el mi n g 

eff e ct of t h e i nfill r ati o. 

 

T a bl e 6. 1 1 : A N O V A r e s ults wit h F v al u es f or di el e ctri c r e s ult s. * si g nifi c a nt at 0, 0 5; 

* * si g nifi c a nt at 0, 0 1; * * * si g nifi c a nt at 0, 0 0 1; n. s. n ot si g nifi c a nt 

 M C C- b as e d bi o c o m p o sit e s  N C C- b as e d bi o n a n o c o m p o sit es 

  
Di el e ctri c 
c o nst a nt ε’ 

El e ctri c al 
c o n d u cti vit y σ A C  

Di el e ctri c 
c o n st a nt ε’ 

El e ctri c al 
c o n d u cti vit y σ A C  

W f  5, 2 * *  2, 9 n.s.  3, 8 *  5, 8 * * 

I nfill r ati o  4 6, 5 * * *  3 3, 1 * * *  3 9, 9 * * *  3 4, 2 * * * 

T pri nti n g   1, 8 n.s.  3, 2 *  1, 5 n. s.  1, 6 n. s. 

 

6. 3. 5. c.  M e c h a ni c al pr o p erti es 

 

Fi g u r e 6. 1 7  s h o ws t h e t e nsil e a n d fl e x ur al m e c h a ni c al pr o p erti es of bi o c o m p osit es a n d 

bi o n a n o c o m p osit es usi n g diff er e nt f a ct ors. T h e s a m e o v er all tr e n ds w er e o bs er v e d f or b ot h 

t e nsil e a n d fl e x ur al r es ults. All c o n diti o ns s h o w e d a n i n cr e as e i n m e c h a ni c al str ess wit h t h e 

i m p o s e d el o n g ati o n a p pli e d t o t h e s p e ci m e n. T e nsil e t ests s h o w e d a brittl e fr a ct ur e wit h v er y 

littl e pl asti ci z ati o n, i n c o ntr ast t o fl e x ur al t ests, w hi c h s h o w e d a pl at e a u of m a xi m al str ess 

f oll o w e d b y a d e cr e as e i n fl e x ur al str ess, a t y pi c al b e h a vi or of 3- p oi nt b e n di n g t e sts 

( A k h o u n di a n d B e hr a v es h, 2 0 1 9; Öt e y a k a et al., 2 0 2 1).  
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Fi g u r e 6. 1 7 : Str ess-str ai n c ur v es of bi o c o m p osit es a n d bi o n a n o c o m p osit es i n a) t e nsil e 

m o d e, b) 3- p oi nt b e n di n g fl e x ur al m o d e  

 

I n a d diti o n, t h e m a xi m u m str e ss a n d el o n g ati o n i n fl e x ur al t est s w er e gr e at er t h a n i n t e n sil e 

t est s. T h e diff er e n c e i n t e nsil e a n d fl e x ur al str e n gt h v al u e s c o ul d b e attri b ut e d t o t h e str ess 

ori e nt ati o n i n b ot h t e st s: str et c hi n g i n t h e t e nsil e t est a n d b e n di n g i n t h e fl e x ur e t est. At l o w 

pri nti n g t e m p er at ur es, W f a n d i nfill r ati o, t h e i nfl u e n c e of t h e fill er n at ur e d o e s n ot s e e m t o 

b e si g nifi c a nt, wit h a sli g ht stiff e ni n g eff e ct wit h t h e u s e of M C C. Alt h o u g h t h e a d diti o n of 

c ell ul osi c fill er s r e d u c e d t h e m a xi m u m str ess of t h e c o m p o sit es c o m p ar e d wit h n e at P L A, 

t h e N 9s s h o w e d m u c h hi g h er m a xi m u m str ess t h a n t h e M 9s i n b ot h t est m o d es. T h e pr e s e n c e 

of M C C i nt o P L A cr e at e d mi cr o s c o pi c str ess c o n c e ntr ati o n ar e as, r e s ulti n g i n l o w er 

m e c h a ni c al r esi st a n c e c a p a cit y ( D a m m a k, 2 0 2 2). M or e o v er, fill er si z e als o pl a y e d a r ol e i n 

a m at eri al’s a bilit y t o tr a nsf er m e c h a ni c al str ess. Y a k u b u et al. ( 2 0 2 0) n ot e d t h at s m all er 

fill ers w er e b ett er di s p ers e d i n t h e m atri x, i m pr o vi n g t h e h o m o g e n eit y of c o m p osit es a n d t h us 

i n cr e asi n g t h e m a xi m al t e nsil e a n d fl e x ur al str e ss. 

 

T a bl e 6. 1 2  s h o ws t h e A N O V A r es ult s of t h e f a ct ori al d esi g n a p pli e d t o m e c h a ni c al 

pr o p erti e s. T h e i nfill r ati o h a d al s o t h e gr e at est i m p a ct of all t h e f a ct or s t est e d, wit h a str o n g 

eff e ct o n m e c h a ni c al m o d uli a n d m a xi m u m str ess. T hi s p ositi v e i nfl u e n c e i s w ell d o c u m e nt e d 

i n t h e lit er at ur e. F or Al af a g h a ni et al. ( 2 0 1 7), a hi g h er i nfill r ati o i m pr o v e d t h e m e c h a ni c al 

pr o p erti e s b y pr o vi di n g m or e m at eri al s t h at c a n u n d er g o t h e a p pli e d m e c h a ni c al l o a d s. 

 



T a bl e 6. 1 2 : A N O V A r e s ults wit h F v al u es f or m e c h a ni c al r es ult s. * si g nifi c a nt at 0, 0 5; 

* * si g nifi c a nt at 0, 0 1; * * * si g nifi c a nt at 0, 0 0 1; n. s. n ot si g nifi c a nt 

  M C C N C C 

  El a sti c 
m o d ul u s 

M a xi m al 
str e ss 

El o n g ati o n at 
m a x str ess 

El a sti c 
m o d ul u s 

M a xi m al 
str e ss 

El o n g ati o n at 
m a x str ess 

T e n sil e 
r e s ult s 

W f 0, 3 n.s  7, 4 * *  7 9 * * *  0, 5 n.s  0, 6 n. s  0, 7 n.s 

I nfill r ati o  1 1 0 * * *  9, 3 * * *  0, 1 n.s  8 7 * * *  1 4 0 * * *  3, 2 n.s 

T pri nti n g   0, 7 n.s  1, 7 n. s  0, 9 n.s  0, 4 n.s  0, 1 n. s  0, 3 n.s 

        

Fl e x ur al  
r e s ult s 

W f 1, 4 n.s  0, 9 n. s  3 9, 3 * * *  2, 5 n.s.  2, 2 n. s.  2, 4 n. s. 

I nfill r ati o  3 1, 8 * * * 2 4, 2 * * *  0, 2 n.s  1 8, 2 * * * 2 2, 1 * * *  4, 4 * 

T pri nti n g   2, 4 n.s  2, 8 n. s  0, 2 n.s  3, 1 n.s.  2, 3 n. s.  3, 8 * 

 

M or e o v er, S a m y k a n o ( 2 0 2 1) als o f o u n d t h at a s p e ci m e n wit h a hi g h er i nfill r ati o w as 

m e c h a ni c all y str o n g er, r es ulti n g i n a hi g h er m a xi m u m str ess c a p a cit y. H o w e v er, o ur i nfill 

r ati o i nfl u e n c e o n el o n g ati o n at m a xi m al str ess w as n ot si g nifi c a nt. T h e W f al s o h as a 

si g nifi c a nt i nfl u e n c e o n t h e M C C- b as e d bi o c o m p osit es a bilit y t o wit hst a n d m e c h a ni c al 

str ess, r e d u ci n g t h e m a xi m al str ess a n d el o n g ati o n at m a xi m al str ess b y a d di n g d ef e ct s a n d 

str ess c o n c e ntr ati o n ar e a s. Pri nti n g t e m p er at ur e pr es e nt e d n o si g nifi c a nt i m p a ct. T h e 

b e h a vi or w as sli g htl y diff er e nt f or N C C- b as e d bi o n a n o c o m p osit es. Alt h o u g h t h e eff e ct of 

t h e i nfill r ati o w as j ust as n oti c e a bl e a s f or M C C, t h e Wf h a d n o n e g ati v e eff e ct o n m a xi m al 

str ess a n d el o n g ati o n. T pri nti n g  h a d a sli g ht p ositi v e o n t h e el o n g ati o n m a xi m al str ess. T h e 

r es ults s h o w t h at t h e r ei nf or ci n g eff e ct of c ell ul o s e fill er s w as mi ni m al, pr o b a bl y 

o v er s h a d o w e d b y t h e i nfill r ati o f a ct or.  

 

Fi n all y, T a bl e 6. 1 3  pr es e nts t h e A N O V A r es ults of t h e f a ct ori al d esi g n a p pli e d t o i m p a ct 

str e n gt h.  

 

T a bl e 6. 1 3 : A N O V A r e s ults wit h F v al u es f or i m p a ct str e n gt h. * si g nifi c a nt at 0, 0 5; 

* * si g nifi c a nt at 0, 0 1; * * * si g nifi c a nt at 0, 0 0 1; n. s. n ot si g nifi c a nt 

  M C C  N C C 

   I m p a ct str e n gt h I m p a ct str e n gt h 

W f 8, 1 * * *  1, 1 n. s. 

I nfill r ati o  7, 7 * * *  2 6 1 * * * 

T pri nti n g   2, 4 n. s.  2, 2 n. s. 
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T h es e r es ults w er e v er y si mil ar t o t h e m a xi m al str ess r es ult s as e x p e ct e d. A c c or di n g t o t h e 

pr e vi o us r es ult s, t h e eff e ct of i nfill r ati o w as v er y pr e d o mi n a nt. I n a d diti o n, a hi g hl y 

si g nifi c a nt eff e ct of W f w as n ot e d f or M C C- b as e d bi o c o m p osit es.  

 

6. 3. 5. d.  Dis c ussi o ns  

 

T o c o m p ar e t h e r e s ults of bi o c o m p osit es wit h t h e n e at P L A, T a bl e 6. 1 4  s h o ws a c o m p aris o n 

b et w e e n n e at P L A, M 7 a n d N 7. T h e t w o l att er w er e c h os e n b e c a us e t h e y pr o vi d e d a r el e v a nt 

c o m p aris o n wit h P L A- 0 a n d P L A- 3, as t h e y ar e pri nt e d at t h e s a m e t e m p er at ur e.  

 

T a bl e 6. 1 4 : C o m p ar ati v e st u d y of M 7 a n d N 7 c o m p o sit es wit h 3 D- pri nt e d n e at P L A 

    P L A- 0  P L A- 3  M 7  N 7 

Us e d  
p ar a m et er s 

W f - -  1 5 % M C C  5 % N C C 

I nfill r ati o 5 0  1 0 0  5 0  5 0 

T pri nti n g  2 0 0  2 0 0  2 0 0  2 0 0 

B D S @ 
1 M H z 

ε’ 1, 8 1 ± 0, 0 4  2, 3 8 ± 0, 0 9  2, 1 9 ± 0, 0 5  2, 2 0 ± 0, 0 3 

L o g ( σ A C  · c m– 1 )  – 6, 3 2 ± 0, 0 4 – 6, 0 9 ± 0, 0 2 – 6, 1 9 ± 0, 0 4 – 6, 1 4 ± 0, 0 2 

T e nsil e 

M o d ul u s ( G P a)  1, 7 2 ± 0, 0 8  3, 3 7 ± 0, 0 3  2, 7 3 ± 0, 0 6  1, 8 8 ± 0, 0 9 

M a x str ess ( M P a)  2 4, 3 ± 0, 5  4 4, 3 ± 2, 6  1 9 ± 1, 4  2 0, 4 ± 0, 7 

El o n g ati o n ( %)  1, 9 7 ± 0, 0 8  1, 4 5 ± 0, 0 8  0, 7 6 ± 0, 0 1  1, 2 9 ± 0, 1 

Fl e x ur al 

M o d ul u s ( G P a)  2, 3 1 ± 0, 0 2  3, 6 8 ± 0, 0 1  2, 7 6 ± 0, 1 6  1, 9 4 ± 0, 0 6 

M a x str ess ( M P a)  1 0 7 ± 3  1 7 1 ± 4  7 5, 7 ± 3, 2  7 2, 7 ± 2, 8 

El o n g ati o n ( %)  5, 3 4 ± 0, 4 6  6, 5 5 ± 0, 0 4  3, 0 6 ± 0, 0 2  4, 4 0 ± 0, 3 3 

I m p a ct str e n gt h ( kJ· m– 2 )  5, 5 9 ± 1, 1 6  1 2, 7 ± 1, 1  3, 8 3 ± 1, 0 6  6, 6 3 ± 0, 9 9 

 

T h e M 7 a n d N 7 r es ults w er e gl o b all y i nt er m e di at e b et w e e n t h e 5 0 % i nfill r ati o P L A ( P L A-

0) a n d t h e 1 0 0 % i nfill r ati o P L A ( P L A- 3), alt h o u g h wit h a d e cr e as e i n t h e t e n a cit y of t h e 

c o m p osit es. T h e l o w er v al u es f or N C C- b as e d bi o n a n o c o m p osit es c o ul d b e li n k e d t o t h e 

a g gr e g ati o n p h e n o m e n a m e nti o n e d a b o v e, li miti n g t h e r ei nf or ci n g p ot e nti al of N C C. 

C urr e ntl y, M 7 s c o ul d b e r el e v a nt f or li g ht w ei g ht m at eri als, wit h i m pr o v e d stiff n ess 

c o m p ar e d t o 5 0 % i nfill P L A, w hil e pr es e nti n g a str o n g er el e ctri c al i ns ul ati n g pr o p ert y t h a n 

n e at P L A. T h es e o bs er v ati o ns d e m o n str at e n ot o nl y t h e r el e v a n c e of s u c h m at eri als, b ut als o 

t h e n e e d f or f urt h er r es e ar c h t o i m pr o v e t h e m e c h a ni c al pr o p erti es of 3 D- pri nt e d 

bi o c o m p osit es f or hi g h- p erf or m a n c e el e ctri c al i ns ul ati o n a p pli c ati o n s. 



6. 3. 6.  C o n cl u si o n 

 

T hi s st u d y i n v esti g at e d t h e i nfl u e n c e of i nfill r ati o, fill er c o nt e nt ( W f) a n d pri nti n g 

t e m p er at ur e ( Tpri nti n g ) o n t h e di el e ctri c a n d st ati c m e c h a ni c al pr o p erti e s of c ell ul os e- b as e d 

bi o c o m p o sit es a n d bi o n a n o c o m p osit es o bt ai n e d b y 3 D pri nti n g. T h e i n c o m pl et e f a ct ori al 

d e si g n L 9 ( 3 ^ 3) w as c h o s e n f or t h e s a m pl e cr e ati o n. A pr eli mi n ar y a n al ysi s of t h e i nfl u e n c e 

of T pri nti n g  a n d i nfill r ati o o n n e at 3 D- pri nt e d P L A s h o w e d t h at s u c h f a ct ors i n cr e as e d 

di el e ctri c c o nst a nt, el e ctri c al c o n d u cti vit y, i m p a ct str e n gt h, a s w ell as t h e m o d ul u s, m a xi m al 

str ess a n d el o n g ati o n at m a x str ess i n b ot h t e nsil e a n d fl e x ur al m o d es. I n cr e asi n g t h e i nfill 

r ati o i n cr e as e d t h e a v ail a bl e m at eri al a n d t h er ef or e t h e ass o ci at e d p h ysi c al q u a ntiti es. T h e 

a p pli c ati o n of t h e f a ct ori al d e si g n s h o w e d t h at t h e i nfill r ati o w as t h e m ost i nfl u e nti al f a ct or 

of t h e t hr e e t est e d o n b ot h m e c h a ni c al a n d di el e ctri c pr o p erti es, r e d u ci n g t h e t est e d q u a ntiti e s 

as e x p e ct e d. T h e W f f a ct or h a d a m o d er at e eff e ct, g e n er all y i n cr e asi n g t h e p ol arit y of t h e 

s a m pl es b y a d di n g p ol ar c o m p o u n ds a n d d e cr e asi n g t h e t o u g h n ess of bi o c o m p o sit es a n d 

bi o n a n o c o m p osit es b y a d di n g str ess c o n c e ntr ati o n ar e as. T h e eff e ct of t e m p er at ur e w as 

n e gli gi bl e, i n di c ati n g t h at t his f a ct or w as m ar gi n al a n d m as k e d b y t h e ot h er f a ct ors. T h e 

pr o d u c e d m at eri als w er e fi n all y c o m p ar e d wit h t h e n e at P L A. T h e N C C r es ult s w er e 

m e di o cr e at a fill er c o nt e nt of 5 %, pr o b a bl y li n k e d t o t h e a g gr e g ati o n p h e n o m e n a of 

n a n ofill ers. T o effi ci e ntl y us e N C C as a m e c h a ni c al r ei nf or c e m e nt, it m a y b e n e c ess ar y t o 

o pt f or l o w er fill er c o nt e nt, s u c h a s 3 % t o f ull y e x pl oit t h e p ot e nti al of t hi s r ei nf or c e m e nt. 

H o w e v er, t h e M 7 bi o c o m p osit e e x hi bit e d di el e ctri c a n d m e c h a ni c al r es ults b et w e e n P L A 

wit h a 5 0 % a n d 1 0 0 % i nfill r ati o, p a vi n g t h e w a y f or bi o b as e d m at eri als c o m bi ni n g g o o d 

el e ctri c al i n s ul ati o n a n d m e c h a ni c al pr o p erti e s, as w ell as b ei n g li g ht w ei g ht. T o g o f urt h er, 

it w o ul d b e p o ssi bl e t o i m pr o v e t h e m e c h a ni c al r es ults of bi o c o m p o sit e s b y usi n g ot h er 

c ell ul o s e- b as e d fill ers s u c h as kr aft t o i n cr e as e t h e fill ers’ f or m f a ct or. I n a d diti o n, it w o ul d 

als o b e p ossi bl e t o i n cr e a s e t h e fill er c o nt e nt, as c o n diti o ns wit h hi g h fill er c o nt e nt di d n ot 

s h o w a n y n o z zl e cl o g gi n g n or fl ui dit y i ss u es. T h es e t w o p er s p e cti v es w o ul d i m pr o v e t h e 

m at eri al stiff n ess wit h o ut alt eri n g t o o m u c h t h e el e ctri c al i ns ul ati n g pr o p erti es  
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6. 4.  Dis c us si o n s et bil a n d u C h a pit r e 6 

 

L es tr ois o bj e ctifs d e c e c h a pitr e o nt p u êtr e att ei nts a v e c s u c c ès. U n t ot al d e tr ois 

bi o c o m p osit es à b a s e d e mi cr o crist a u x d e c ell ul o s e ( M C C) ai nsi q u e tr ois bi o n a n o c o m p osit e s 

à b as e d e n a n o crist a u x d e c ell ul os e ( N C C) o nt ét é pr o d uits p ar i m pr essi o n 3 D, p uis 

c ar a ct éris é s. Pr e mi èr e m e nt, t o ut e s l es c o n diti o n s o nt ét é i m pri m é es a v e c s u c c ès s a ns 

pr és e nt er d e diffi c ult és m aj e ur es. L’ utilis ati o n d’ u n P L A a v e c u n h a ut M FI a ét é b é n éfi q u e, 

c ar l es bi o c o m p osit es a v e c 1 5 % d e M C C e n m as s e o nt p u êtr e i m pri m és c orr e ct e m e nt. L es 

s e ul s é c h e cs d’i m pr e ssi o n o nt ét é c a us és p ar l a pr és e n c e d e r u g osit és s ur l es fil a m e nts à b as e 

d e M C C. C es r u g osit és n’ arri v ai e nt p as à p ass er l e d ét e ct e ur d e fil a m e nts, d é m o ntr a nt 

l’i m p ort a n c e d e l a q u alit é d u fil a m e nt et d e l’ ét a p e d e fil a m e nt a g e. L es bi o n a n o c o m p osit e s 

p o ur t o ut es l e s c o n diti o ns o nt p arf ait e m e nt ét é i m pri m é s, a v e c a u c u n e pr és e n c e d e r u g osit é 

s ur l e fil a m e nt. L es r és ult ats r h é ol o gi q u es o nt c o nfir m é q u e m ê m e si l es aj o uts d e M C C et d e 

N C C o nt a u g m e nt é l a vi s c osit é c o m pl e x e d es c o m p osit e s, c ett e a u g m e nt ati o n n’ ét ait q u e 

m o d ér é e et n’ e ntr a v ait p a s l’i m pri m a bilit é d es c o n diti o ns.  

 

L’ eff et d e s c h ar g es c ell ul o si q u e s a ét é t o ut a ussi p o sitif s ur l a c o nst a nt e di él e ctri q u e et l a 

c o n d u cti vit é él e ctri q u e d e s é c h a ntill o n s pr o d uit s. C e s c h ar g es ét a nt pl us p ol air es, c el a a 

a u g m e nt é l a c a p a cit é d e s m at éri a u x à i nt er a gir a v e c l e c h a m p él e ctri q u e a p pli q u é. D e pl us, 

u n e l é g èr e a u g m e nt ati o n d u m o d ul e d e st o c k a g e a v e c l a c o n c e ntr ati o n d es c h ar g es a ét é n ot é e. 

L a M C C et N C C o nt j o u é l e r ôl e d e sit e d e n u cl é ati o n, a u g m e nt a nt dr asti q u e m e nt l a ri gi dit é 

d es c o m p osit es à l’ ét at c a o ut c h o uti q u e p ar l’ eff et c o m bi n é d u r és e a u crist alli n et d es r e nf orts. 

C o n c er n a nt l e c h oi x d es c h ar g es, l es bi o c o m p o sit e s o nt pr és e nt é l es m eill e urs m o d ul e s d e 

st o c k a g e, m ais a ussi l es pl u s gr a n d es c o nst a nt e s di él e ctri q u es et c o n d u cti vit é él e ctri q u e. 

C o m m e att e n d u, à u n tr o p gr a n d t a u x d e c h ar g e, l a N C C s’ est r é or g a nis é e e n a gr é g ats, 

li mit a nt l’ eff et b é n éfi q u e d e c ett e d er ni èr e. C o m m e o bs er v é d a ns l e pr é c é d e nt c h a pitr e, 

l’i m pr essi o n 3 D a aj o ut é d e s vi d es i nt er n e s, di mi n u a nt l es pr o pri ét és m é c a ni q u es et 

a u g m e nt a nt l e p o u v oir is ol a nt d es é c h a ntill o ns 3 D. L e M C C- 1 5 et l e N C C- 3 i m pri m és e n 3 D 

o nt m o ntr é d es pr o pri ét é s m é c a ni q u es a m éli or é es p ar r a p p ort a u P L A t h er m o c o m pr es s é, a v e c 

d es pr o pri ét és di él e ctri q u es a d a pt é es à l’is ol ati o n él e ctri q u e.  

 



L’ utilis ati o n d u pl a n f a ct ori el i n c o m pl et p o ur l’ o pti mi s ati o n d es pr o pri ét és di él e ctri q u es et 

m é c a ni q u e s a ét é c e p e n d a nt d o n n é e d es r és ult at s miti g és. D es tr oi s p ar a m ètr es t est és (t a u x 

d e r e m pliss a g e, t a u x d e c h ar g e et t e m p ér at ur e d’i m pr essi o n), s e ul l e t a u x d e r e m pliss a g e a 

m o ntr é u n eff et si g nifi c atif s ur à l a f ois l es pr o pri ét és m é c a ni q u es et di él e ctri q u es. L’ eff et 

p o sitif d es c h ar g es s ur l es pr o pri ét és m é c a ni q u es st ati q u es n’ a p as p u êtr e n ot é. D e pl us, l a 

t e m p ér at ur e d’i m pr e ssi o n n’ a, c o ntr air e m e nt a u x r é s ult ats d u P L A p ur, p as pr é s e nt é l’ eff et 

p o sitif att e n d u. L e pl a n f a ct ori el i n c o m pl et c h oisi a n é c essit é u n c o m pr o mi s e ntr e pr é ci si o n 

d e s r és ult ats et r a pi dit é d’ e x é c uti o n, c e q ui p e ut e x pli q u er c ett e o bs er v ati o n. L’ eff et d u t a u x 

d e r e m pliss a g e ét a nt bi e n pl us i m p ort a nt q u e l es a utr es, a p u n o y er l es a utr es f a ct e urs l es 

r e n d a nt i m p er c e pti bl es. N é a n m oi ns, l e bi o c o m p osit e M 7 (s oit l a c o n diti o n i m pri m é e à 2 0 0 

° C, a v e c u n t a u x d e r e m pliss a g e d e 5 0 % et u n t a u x d e M C C d e 1 5 %) a pr és e nt é u n e ri gi dit é 

5 0 % pl u s i m p ort a nt e q u e l e P L A i m pri m é d a ns l es m ê m es c o n diti o n s, t o ut e n e x hi b a nt d es 

pr o pri ét és d’is ol ati o n él e ctri q u e a m éli or é e c o m p ar é a u P L A i m pri m é a v e c u n t a u x d e 

r e m plis s a g e d e 1 0 0 %. L es r és ult ats di él e ctri q u es d u M 7 et d u N 7 s o nt c o m p ar a bl es a u 

v al e urs d u P P d o n n é es p ar l a litt ér at ur e, t o ut e n pr é s e nt a nt u n e ri gi dit é m é c a ni q u e s u p éri e ur e 

(T a bl e 6. 1 5 ). C e s r és ult ats d é m o ntr e nt l a p erti n e n c e d e t els m at éri a u x p o ur r e m pl a c er l e P P 

p o ur d es a p pli c ati o n s e n i s ol ati o n él e ctri q u e. 

 

T a bl e 6. 1 5 : Ét u d e c o m p ar ati v e d u bi o c o m p osit e M 7 ( WM C C  = 1 5 %, t a u x d e r e m pliss a g e = 

5 0 % a n d T i m pr e ssi o n = 2 0 0 ° C) et bi o n a n o c o m p osit e N 7 ( WM C C  = 5 %, t a u x d e r e m pliss a g e = 

5 0 % a n d T i m pr e ssi o n = 2 0 0 ° C) c o m p ar é a u v al e urs d e l a litt ér at ur e d u P P 

 M 7  N 7  P P   

ε’ ( @ 1 M H z) 2, 1 9 ± 0, 0 5  2, 2 0 ± 0, 0 3 

2, 0  ( U y or et al., 2 0 2 2) 

1, 7 9 
( Er d ö n m e z a n d G ü v e n Ö z d e mir, 
2 0 2 0)  

2, 3 1  (I z ci a n d B o wl er, 2 0 1 9) 

L o g( σ A C  ( S· c m– 1  @ 1 M H z)) – 6, 1 9 ± 0, 0 4 – 6, 1 4 ± 0, 0 2 
– 6, 3 

( Er d ö n m e z a n d G ü v e n Ö z d e mir, 
2 0 2 0)  

– 7, 1  (Isl a m et al., 2 0 2 1) 

E tr a cti o n ( G P a) 2, 7 3 ± 0, 0 6  1, 8 8 ± 0, 0 9 
1, 2 3  ( U y or et al., 2 0 2 2) 
1, 2 5  ( Y e ol e et al., 2 0 2 1) 
1, 0 4  ( N ur ul a n d M ari atti, 2 0 1 3) 

E fl e xi o n ( G P a) 2, 7 6 ± 0, 1 6  1, 9 4 ± 0, 0 6 
0, 8 1  ( Y e ol e et al., 2 0 2 1) 
1, 0 7  ( Li a n g et al., 2 0 1 8) 
1, 3 0  ( W a n g et al., 2 0 2 1) 
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C e c h a pitr e a d é m o ntr é q u e l es c h ar g es c ell ul o si q u es p er m ett ai e nt d’ a m éli or er l é g èr e m e nt 

l es pr o pri ét é s m é c a ni q u es d u P L A i m pri m é e n 3 D, t o ut e n g ar d a nt d e s pr o pri ét és 

di él e ctri q u es si mil air es a u P L A mis e n œ u vr e d e m a ni èr e c o n v e nti o n n ell e. C el a d é m o ntr e 

a ussi l’i nt ér êt d e t els m at éri a u x p o ur d es a p pli c ati o ns n é c essit a nt d es pr o pri ét é s m é c a ni q u es 

pl u s él e v é es q u e p o ur l e s m él a n g es P L A: C A pr és e nt é s pr é c é d e m m e nt. Il s er ait p os si bl e 

d’ a m éli or er d a v a nt a g e l e s pr o pri ét és m é c a ni q u es e n c h oisi ss a nt d e n o u v ell es c h ar g es 

c ell ul o si q u e s c o m m e l a fi br e d e p ât e c hi mi q u e Kr aft, v oir e d’ a u g m e nt er d a v a nt a g e l e t a u x 

d e c h ar g e gr â c e a u c h oi x i niti al d e l a m atri c e. E n c e q ui c o n c er n e l’ utili s ati o n d e n a n o c h ar g es, 

d es tr a v a u x s u p pl é m e nt air es s er ai e nt n é c ess air es p o ur tr o u v er l e t a u x d e c h ar g e o pti m al, m ais 

l es r é s ult at s pr és e nt és i ci m o ntr e nt q u e 3 % s er ait u n b o n c o m pr o mis.  



C o n cl usi o n G é n é r al e 

C ett e t h è s e s’i nt è gr e d a ns u n e l o gi q u e d e pr o m oti o n d e m at éri a u x bi os o ur c é s d a ns l e d o m ai n e 

di él e ctri q u e. Ell e pr és e nt e u n e ét u d e a v a n c é e d e s pr o pri ét és m ulti p h y si q u es, n ot a m m e nt 

di él e ctri q u e s, d e s p ol y m èr es bi o s o ur c és p o ur i d e ntifi er l es a p pli c ati o ns e n d o m ai n e 

di él e ctri q u e e n vis a g e a bl e s p o ur d e t els m at éri a u x.  

 

U n e s y nt h ès e bi bli o gr a p hi q u e a p er mis d e c o m pr e n dr e c e q u’ e st l a di él e ctri cit é, ai n si q u e l es 

pr o pri ét és di él e ctri q u es d es p ol y m èr es bi os o ur c és l e s pl u s c o m m u ns e n litt ér at ur e. L es 

o bj e ctifs d e c ett e p arti e f ur e nt a u ssi d’i d e ntifi er l e s p ol y m èr e s bi o s o ur c és l es pl us p erti n e nts 

p o ur u n e a p pli c ati o n e n d o m ai n e di él e ctri q u e. Il s’ est a v ér é q u e l’ a ci d e p ol yl a cti q u e ( P L A), 

l e p ol y h y dr o x y b ut yr at e- c o- v al ér at e ( P H B V) et l’ a c ét at e d e c ell ul os e ( C A) pr és e nt e nt d es 

pr o pri ét és di él e ctri q u es si mil air es à c ert ai n s p ol y m èr es c o n v e nti o n n els c o m m e l e 

p ol y ét h yl è n e, l e p ol y pr o p yl è n e et l a r ési n e é p o x y, d es p ol y m èr es d éj à bi e n pr és e nts d a ns l e 

d o m ai n e d e l’is ol ati o n él e ctri q u e. Il f ut d o n c d é ci d é d’ ori e nt er pl u s pr é cis é m e nt l e pr oj et s ur 

l’ utilis ati o n d u P L A, P H B V et C A e n i s ol ati o n él e ctri q u e p o ur pr o p os er u n e alt er n ati v e a u x 

p ol y m èr e s c o n v e nti o n n els s us m e nti o n n és. D e pl us, l a s y nt h ès e a a u ssi p er mis d’i d e ntifi er 

tr ois diff ér e nt es str at é gi es p o ur f a v oris er l’i nt é gr ati o n d es p ol y m èr es bi o s o ur c és d a ns l e 

d o m ai n e d e l’is ol ati o n él e ctri q u e. C e s tr oi s str at é gi es s o nt l a cr é ati o n d e m él a n g es 

p ol y m éri q u es, l’ utili s ati o n d e c h ar g es c ell ul osi q u es et l’ utili s ati o n d e l a t e c h ni q u e d e 

l’i m pr essi o n 3 D c o m m e pr o c é d é d e f a bri c ati o n. C e s str at é gi e s s o nt d o n c r et e n u es p o ur l a 

s uit e d u pr oj et. P o ur fi nir, diff ér e nt es a p pli c ati o ns r é c e nt es a p pli c ati o n s pr o p os é es p ar 

diff ér e nt es é q ui p es d e r e c h er c h e o nt ét é list é es. 

 

L e pr e mi er tr a v ail e x p éri m e nt al, pr o p o s é e n C h a pit r e 4 , f ut d e c o n c e v oir et c ar a ct éris er l e s 

m él a n g e s p ol y m éri q u es à b as e d e P L A, P H B V et d e C A. L es o bj e ctifs d e c e c h a pitr e f ur e nt 

d e : 

 

- C ar a ct éri s er l es pr o pri ét és di él e ctri q u es, m é c a ni q u es et vis c o él asti q u es d u P L A, 

P H B V et C A, ai n si q u e l e ur s m él a n g e s bi n air es o bt e n us p ar t h er m o c o m pr essi o n.  
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- I d e ntifi er l es m él a n g e s a v e c u n p ot e nti el f ort p o ur u n e a p pli c ati o n f ut ur e e n 

i m pr e ssi o n 3 D. 

 

L es pr o pri ét és di él e ctri q u es d u P L A, P H B V et C A s o nt e n a c c or d a v e c l es v al e urs d e l a 

litt ér at ur e é v o q u é es e n C h a pit r e 2 . L e P L A et P H B V p os s è d e nt u n e c o nst a nt e di él e ctri q u e 

et c o n d u cti vit é él e ctri q u e pl us f ai bl e q u e c ell e d u C A, m ê m e si l e s v al e urs d e c e d er ni er s o nt 

t o uj o urs c o m p ar a bl e s a v e c l e s v al e urs d e l a r ési n e é p o x y, m at éri a u c o ur a nt e n is ol ati o n 

él e ctri q u e. L es gr o u p es h y dr o x yl es d u C A o nt c e p e n d a nt cr é é d es li ai s o n s h y dr o g è n e e ntr e 

l e P L A: C A et l e P H B V: C A, p h é n o m è n e bi e n mis e n é vi d e n c e a v e c l es a n al y s es F TI R et 

r h é ol o gi q u es. D e pl us, l e pl a stifi a nt c o nt e n u d a ns l e C A a di mi n u é li n é air e m e nt t o ut e s l e s 

t e m p ér at ur es d es r el a x ati o ns d u P L A et d u P H B V l or s q u’il s s o nt ass o ci és e ns e m bl e. M ê m e 

si l e P H B V pr és e nt ait u n e b o n n e st a bilit é t h er m o m é c a ni q u e, il n’ a p a s ét é r et e n u p o ur l’ ét a p e 

d’i m pr e ssi o n 3 D à c a us e d e s a tr o p f ai bl e t e n u e à l a t e m p ér at ur e, c o m m e d é m o ntr é e n a n al y s e 

r h é ol o gi q u e, a u pr ofit d u m él a n g e P L A: C A. C e m él a n g e f ut r et e n u p o ur l’ ét a p e d’i m pr e ssi o n 

3 D.  

 

L e C h a pit r e 5 pr e n d l a s uit e dir e ct e d u C h a pit r e 4 e n pr o p os a nt u n e ét u d e s ur l es m él a n g es 

p ol y m éri q u es P L A: C A p o ur i m pr essi o n 3 D. L es o bj e ctifs f ur e nt d e : 

 

- Ét u di er l’i m pri m a bilit é d es m él a n g es P L A: C A et é v al u er l e p ot e nti el d u C A d a ns l e 

d o m ai n e di él e ctri q u e p ar i m pr essi o n 3 D. 

 

- Ét u di er c o m m e nt l e C A i nfl u e n c er a l es pr o pri ét és di él e ctri q u es, m é c a ni q u es et 

vis c o él a sti q u es d es m él a n g es P L A: C A. 

 

- O pti mis er l e s pr o pri ét és m é c a ni q u es et di él e ctri q u e s d e t els m at éri a u x p o ur u n e 

a p pli c ati o n e n i s ol ati o n él e ctri q u e p ar l’ utilis ati o n d’ u n pl a n d’ e x p éri e n c e. 

 

L’i m pr essi o n 3 D a e u u n eff et p ositif s ur l es pr o pri ét é s d’is ol ati o n él e ctri q u e, m ais a u ssi u n 

eff et n é g atif s ur l es pr o pri ét é s m é c a ni q u es p ar aj o ut d e p or osit é et d’i nt erf a c e e ntr e l es pl a ns 

d’i m pr e ssi o n. L e C A a e u u n eff et p o sitif s ur l a ri gi dit é m é c a ni q u e d u P L A l ors q u e c e d er ni er 



est e n ét at c a o ut c h o uti q u e, c e q ui est n o n n é gli g e a bl e p o ur a m éli or er l’ a p pli c a bilit é d u P L A 

p o ur l e d o m ai n e d e l’is ol ati o n él e ctri q u e, o ù c es t e m p ér at ur es p e u v e nt f a cil e m e nt êtr e 

r e n c o ntr és. Gr â c e à l’ a p pli c ati o n d’ u n pl a n d e T a g u c hi, il a ét é p o ssi bl e d’ o bt e nir d es 

é pr o u v ett es i m pri m é es e n 3 D c o nt e n a nt 4 0 % d e C A, t o ut e n pr és e nt a nt d es pr o pri ét és 

di él e ctri q u e s et m é c a ni q u es é q ui v al e nt es a u P E B D. C el a d é m o ntr e à l a f ois l a p erti n e n c e d e 

l’i m pr essi o n 3 D p o ur l e d o m ai n e d e l’i s ol ati o n él e ctri q u e, et c el a r e n d d e t els m at éri a u x 

i nt ér ess a nts p o ur r e m pl a c er l e P E B D p o ur d es a p pli c ati o ns d’is ol ati o n él e ctri q u e.  

 

 

P o ur fi nir, l e s e c o n d tr a v ail e x p éri m e nt al d ét aill é e n C h a pit r e 6  f ut r és er v é à l a c o n c e pti o n 

et l a c ar a ct éris ati o n d e bi o c o m p osit es et bi o n a n o c o m p osit es à b as e d e c ell ul o s e p o ur 

i m pr essi o n 3 D. L es o bj e ctifs f ur e nt d e : 

 

- C ar a ct éri s er l es pr o pri ét és di él e ctri q u es, m é c a ni q u es et vis c o él asti q u es d e 

bi o c o m p o sit es à b as e d e M C C et bi o n a n o c o m p osit es à b as e d e N C C o bt e n u es p ar 

i m pr essi o n 3 D. 

 

- O pti mi s er l es pr o pri ét és m é c a ni q u e s et di él e ctri q u e s d e t els m at éri a u x p o ur u n e 

a p pli c ati o n e n is ol ati o n él e ctri q u e p ar l’ utili s ati o n d’ u n pl a n d’ e x p éri e n c e. 

 

L’ aj o ut d e c h ar g es c ell ul osi q u e s, q u’ ell es s oi e nt d e t aill e mi cr os c o pi q u e o u n a n o s c o pi q u e, a 

l é g èr e m e nt a m éli or é l es pr o pri ét é s m é c a ni q u es d u P L A i m pri m é, m ais a a ussi di mi n u é l es 

pr o pri ét és d’is ol ati o n él e ctri q u e d e c e d er ni er p ar aj o ut d e m at éri a u x p ol air es. C ett e 

di mi n uti o n n’ e ntr a v e c e p e n d a nt p a s l’ a p pli c a bilit é d u P L A e n is ol ati o n él e ctri q u e. D e pl u s, 

u n f ort eff et d e n u cl é ati o n a ét é o bs er v é a v e c l’ aj o ut d es c h ar g es, c e q ui a m éli or e d a v a nt a g e 

l a st a bilit é d es r és ult ats di él e ctri q u es et m é c a ni q u es e n f o n cti o n d e l a t e m p ér at ur e e n 

s u p pri m a nt l e p h é n o m è n e d e crist alli s ati o n fr oi d e. Gr â c e à l’ a p pli c ati o n d’ u n pl a n f a ct ori el, 

il a ét é p ossi bl e d e pr o d uir e d es bi o c o m p osit es et bi o n a n o c o m p osit e s i m pri m é s e n 3 D a v e c 

u n t a u x d e r e m pliss a g e d e 5 0 %, et pr és e nt a nt u n e ri gi dit é s u p éri e ur e a u P P, t o ut e n offr a nt 

d e s c o nst a nt es di él e ctri q u es si mil air es à c es d er ni ers. C el a d é m o ntr e a ussi l a p erti n e n c e d e 

l’i m pr essi o n 3 D p o ur l e d o m ai n e d e l’is ol ati o n él e ctri q u e, et d e l’i nt ér êt d es c h ar g es 
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c ell ul o si q u e s p o ur a m éli or er l a ri gi dit é d’ é pr o u v ett es i m pri m é es e n 3 D. C el a r e n d c e s 

bi o c o m p osit es et bi o n a n o c o m p osit es p erti n e nts p o ur r e m pl a c er l e P P p o ur d es a p pli c ati o n s 

d’is ol ati o n él e ctri q u e. 

C e pr oj et d e t h ès e a d o n c ai nsi p er mis d’ ét u di er l e p ot e nti el d es p ol y m èr e s bi os o ur c és p o ur 

u n e utili s ati o n e n i s ol ati o n él e ctri q u e. Gr â c e à l’ utilis ati o n d e diff ér e nt es str at é gi e s, d es 

alt er n ati v e s pr o m ett e u s es a u P P et a u P E B D o nt ét é pr o p os é es. C el a p o urr ait p er m ettr e d e 

r e m pl a c er c es m at éri a u x p o ur d es a p pli c ati o n s c o n cr èt es c o m m e e n bli n d a g e d e 

tr a nsf or m at e urs h a ut e t e nsi o n, e m b all a g e f o n cti o n n alis é, is ol at e ur él e ctri q u e, c o m p o s a nts 

él e ctr o ni q u es, v oir e e n P C B à b ass e t e m p ér at ur e. P o ur c o m pl ét er l es r e c h er c h es m e n é es, 

diff ér e nt es pist es p o urr ai e nt êtr e e n vis a g e a bl e : 

 

- D es t est s d e ri gi dit é di él e ctri q u e s d e vr o nt êtr e r é ali s és afi n d e t est er l’ a p pli c a bilit é d es 

m at éri a u x pr o p os és s o u mi s à h a ut es t e nsi o ns él e ctri q u es. D e pl us, d e s t est s d e 

vi eilli ss e m e nt a c c él ér és d e vr o nt êtr e m e n és p o ur att est er d e l a t e n u e d a ns l e t e m ps 

d es m at éri a u x pr o p os és.  

 

- P o ur l e s m él a n g es P L A: C A, u n r e nf or c e m e nt m é c a ni q u e a v e c d es c h ar g es 

c ell ul o si q u e s p er m ettr ait d’ att ei n dr e d es ri gi dit é s m é c a ni q u es si mil air es a u P E H D, 

v oir e a u P P, m ais il c o n vi e nt d e v eill er t o ut p arti c uli èr e m e nt à c e q u e l a vi s c osit é d e 

c es m él a n g es s oit a d é q u at e. Il s er ait a ussi e n vis a g e a bl e d’ utili s er u n C A a v e c u n t a u x 

r é d uit d e pl astifi a nt, v oir e n o n pl astifi é p o ur pl ei n e m e nt b é n éfi ci er d e l’ eff et is ol a nt 

d u P L A et d e l’ eff et r e nf or ç a nt d u C A, a v e c l es m ê m es pr o bl é m ati q u es d e vis c osit é à 

s ur v eill er. 

 

- P o ur l’ utilis ati o n d e c h ar g es c ell ul osi q u es, n o us a v o ns tr o u v é q u e l e t a u x d e c h ar g e 

o pti m al d e N C C d e vr ait s e tr o u v er e ntr e 1 et 3 %, il est d o n c n é c ess air e d e c o nti n u er 

c es tr a v a u x p o ur tr o u v er c e t a u x o pti m al. D e pl us, il s er ait p ossi bl e d’ a m éli or er 

d a v a nt a g e l es pr o pri ét és m é c a ni q u es e n utili s a nt d es fi br es à m eill e ur r e n d e m e nt 

m é c a ni q u e c o m m e l a fi br e d e p ât e c hi mi q u e Kr aft a u li e u d e l a M C C, v oir e 

d’ a u g m e nt er d a v a nt a g e l e t a u x d e c h ar g e utilis é. 

  



A n n e x e s 

A n n e x e 1 : C h a pit r e 3 - A n al ys es F T I R et A T G d e l a M C C et l a N C C g r eff é e 

 

Afi n d e c o nfir m er u n b o n gr eff a g e d e l’ A P T E S s ur l a M C C et l a N C C, d es a n al ys es F TI R 

o nt ét é pr o p os é es. L es a n al ys es i nfr ar o u g es o nt ét é m e n é es s ur u n e I R Tr a c er- 1 0 0 ( S hi m a d z u, 

K y ot o, J A P) s ur u n e pl a g e d e n o m br e d’ o n d e e ntr e 4 0 0 0 et 5 0 0 c m – 1  p o ur o b s er v er d e 

p ot e nti ell es m o difi c ati o ns c hi mi q u e s d u es a u gr eff a g e. L a Fi g u r e A 1  pr és e nt e l es s p e ctr es 

i nfr ar o u g es d e l a M C C et N C C, a v a nt et a pr ès gr eff a g e.  

 

 

Fi g u r e A 1  : S p e ctr es i nfr ar o u g e d es c h ar g es c ell ul osi q u es, a v a nt et a pr ès gr eff a g e 
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P o ur t o ut es l es c o n diti o n s, l es pi cs att e n d us s o nt bi e n pr és e nts ( B u z ó n- D ur á n et al., 2 0 2 1; 

H oss ai n et al., 2 0 2 0; Li et al., 2 0 1 5; R at h n a y a k e et al., 2 0 2 0; S u p e n o et al., 2 0 1 4). L e l ar g e 

pi c à 3 3 3 3 c m – 1  e n vir o n c orr es p o n d ait à l’ étir e m e nt d e l a li ais o n O – H d e l a c ell ul o s e. D e 

pl u s, l a s éri e d e pi cs à 1 3 6 5, 1 3 1 6 et 1 2 0 1 c m – 1  e n vir o n est c a us é e p ar l e gr o u p e – O H. H oss ai n 

et al. ( 2 0 2 0) a a ussi é v o q u é q u e l e pi c v ers 1 3 6 5 c m – 1  p e ut êtr e c a us é p ar l a d éf or m ati o n d e 

l a li ais o n C – H. L es pi cs pr és e nts à 2 8 9 5 et 1 4 2 7 c m– 1  c orr es p o n d ai e nt r es p e cti v e m e nt à 

l’ étir e m e nt d e l a li ais o n C- H, et a u x d éf or m ati o ns s y m étri q u e s d u gr o u p e c hi mi q u e C H2  d e 

l a p h as e cri st alli n e d e l a c ell ul o s e. L a s éri e d e pi c s e ntr e 1 1 6 0- 1 0 2 5 c m– 1  c orr es p o n d ait a u x 

gr o u p es pr és e nts s ur l e c y cl e d e l a c ell ul os e. P o ur fi nir, l e pi c à 8 9 8 c m – 1  c orr es p o n d ait a u x 

li ais o ns β- gl y c osi di q u es d e l a c ell ul os e. O n p e ut n ot er q u e l es c h ar g es gr eff é es o nt pr és e nt é 

d e u x n o u v e a u x pi cs à 2 3 6 1 et 6 6 3 c m – 1 , r es p e cti v e m e nt attri b u a bl es à l a pr és e n c e d e li ais o n s 

Si – O – C et Si – C. D e pl us, l e f ai bl e pi c à 1 6 4 1 c m – 1  visi bl e s ur l a M C C n o n gr eff é e n’ ét ait 

p as pr és e nt. C e pi c ét a nt a s s o ci a bl e à l a vi br ati o n d e l a m ol é c ul e d’ e a u a ds or b é e p ar l es fi br es, 

il p e ut e n êtr e d é d uit q u e l a M C C gr eff é e e st pl u s h y dr o p h o b e q u e l a M C C n o n gr eff é e, et 

d o n c q u e l’ A P T E S a ét é c orr e ct e m e nt gr eff é e s ur l a M C C. C o n c er n a nt l a N C C gr eff é e, l e pi c 

Si – O – C d e l’ A P T E S ét ait a ussi pr és e nt, et pl u s i nt e ns e q u e p o ur l a M C C gr eff é e. L e pi c 

ass o ci é à l’ a ds or pti o n d’ e a u ét ait e n c or e pr és e nt, m ais ét a nt m oi n s i nt e ns e q u e p o ur l a N C C 

n o n gr eff é e. Il p e ut e n êtr e d é d uit q u e l’ A P T E S a ét é a u m oi n s p arti ell e m e nt gr eff é s ur l a 

N C C.  

 

L es a n al ys es A T G p er m ett e nt d’ o b s er v er u n e m o difi c ati o n d e l a ci n éti q u e d e d é gr a d ati o n 

d u e a u gr eff a g e. L e pr ot o c ol e a p pli q u é f ut u n e r a m p e d e c h a uff e all a nt j us q u’ à 6 0 0 ° C a v e c 

u n e vit ess e d e 1 0 ° C· mi n – 1 , u n fl u x d’ a z ot e d e 2 0 ml· mi n– 1  et r é alis é s ur l e s m ê m es fi br es 

q u e p o ur l es a n al ys e s F TI R. L es r és ult ats s o nt pr és e nt és e n Fi g u r e A 2 . U n e tr ès f ai bl e 

a m éli or ati o n d e l a st a bilit é t h er mi q u e d e l a M C C est o b s er v é e a v e c l e gr eff a g e, a v e c u n 

d é c al a g e p ositif d e 2 ° C d u pi c d e d é gr a d ati o n e ntr e l a M C C n o n gr eff é e et l a M C C gr eff é e. 

C e p e n d a nt, l e gr eff a g e s ur l es N C C ét ait b e a u c o u p pl u s visi bl e, c ar ell e a s u p pri m é l a 

pr e mi èr e p h as e d e d é gr a d ati o n d e l a N C C p ur e v ers 2 5 2 ° C et r et ar d e d e 2 0 ° C l a s e c o n d e 

p h as e d e d é gr a d ati o n d e l a N C C. L’ a m éli or ati o n d e l a st a bilit é t h er mi q u e p o urr ait êtr e 

ass o ci a bl e à u n e di mi n uti o n d e l’ o x y d ati o n d e l a N C C p ar u n e di mi n uti o n d e s sit es 

h y dr o x yl es dis p o ni bl es gr â c e à u n gr eff a g e effi c a c e. 



 

 

Fi g u r e A 2  : C o ur b es A T G d e l a M C C et N C C, a v a nt et a pr ès gr eff a g e 
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A n n e x e 2 : C h a pit r e 3 - G r a n ul o m ét ri e d e l a M C C g r eff é e 

 

L es a n al ys es gr a n ul o m étri q u e s o nt ét é r é alis é es s ur u n é c h a ntill o n d e 2 0 8 8 p arti c ul es d e M C C 

gr eff é e s, a v e c u n mi cr o s c o p e c o nf o c al V K- X 1 0 0 S eri es ( K e y e n c e, Os a k a, J A P). L e 

tr ait e m e nt d’i m a g e a ét é eff e ct u é a v e c l e l o gi ci el I m a g eJ. L ors d e l’ a n al y s e d es p arti c ul es, l a 

m or p h ol o gi e d u M C C gr eff é a ét é a ss o ci é e à d es elli ps es, l a l o n g u e ur et l a l ar g e ur d e l’ elli ps e 

é q ui v al e nt e c orr es p o n d a nt r e s p e cti v e m e nt à l a l o n g u e ur et à l a l ar g e ur d e l a p arti c ul e d e 

M C C. L es l o n g u e urs m é di a n e et m o y e n n e, et l es l ar g e urs m é di a n e et m o y e n n e c al c ul é es 

ét ai e nt r es p e cti v e m e nt d e 3 4, 1 4, 5 1, 9 0, 1 6, 6 0 et 2 2, 8 6 µ m, a v e c u n r a p p ort L/ D m o y e n d e 

2, 2 3. L es c o ur b es gr a n ul o m étri q u es s o nt pr és e nt é es e n Fi g u r e A 3 . 

 

 

Fi g u r e A 3  : C o ur b es gr a n ul o m étri q u e s d e l a M C C gr eff é e 

 

  



A n n e x e 3 : C h a pit r e 3 - B al a y a g e e n a m plit u d e d es t ests r h é ol o gi q u es r é ali s és d u r a nt l e 

p r oj et 

 

L a Fi g u r e A 4  pr é s e nt e l es c o ur b es d e b al a y a g e e n a m plit u d e d es m él a n g es r é ali s é es à 

1 0 r a d·s – 1 . C ett e ét a p e p er m et d e d ét er mi n er l a li mit e li n é air e d e vi s c o él a sti cit é. 

 

 

Fi g u r e A 4  : B al a y a g e e n a m plit u d e d es t est s r h é ol o gi q u es d es a) C h a pitr e 4, b) C h a pitr e 5, 

c) C h a pitr e 6  
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A n n e x e 4 : C h a pit r e 4 - C o m pl é m e nts d e s a n al y s es di él e ct ri q u es  

 

L a T a bl e A 1  pr é s e nt e u n e s y nt h ès e d e l a c o n d u cti vit é él e ctri q u e e n c o ur a nt alt er n atif 

m es ur é e à 2 0 ° C ( σ A C ), n o n é v o q u é e d ur a nt l e C h a pit r e 4 . D e pl us, l e s Fi g u r e A 5 , Fi g u r e 

A 6  et Fi g u r e A 7  pr és e nt e nt l es gr a p hi q u es 3 D d e r e s p e cti v e m e nt l a c o nst a nt e di él e ctri q u e 

( ε’), l a σA C  et l a p ert e di él e ctri q u e ( ε ”) e n f o n cti o n d e l a fr é q u e n c e et d e l a t e m p ér at ur e. L a 

pr é ci si o n d u m aill a g e est d e 1 0 p oi nts p ar d é c a d e p o ur l a fr é q u e n c e et d e 1 p oi nt t o u s l e s 5 ° C 

p o ur l a t e m p ér at ur e.  

 

T a bl e A 1  : L o g ( c o n d u cti vit é él e ctri q u e σA C ) d es m él a n g es 

M él a n g e s 
l o g (σ A C  ( S· c m– 1 )) 

@ 1 0 0 H z  @ 1 k H z  @ 1 0 k H z  @ 1 0 0 k H z  @ 1 M H z  
P L A  – 1 2, 2 7  – 1 1, 3 4  – 1 0, 2 0  – 9, 1 0  – 8, 0 6  

P L A 2 _ P H B V 1  – 1 1, 8 5  – 1 0, 7 4  – 9, 8 4  – 8, 9 7  – 8, 0 5  
P L A 1 _ P H B V 2  – 1 1, 6 0  – 1 0, 6 0  – 9, 7 7  – 8, 9 2  – 7, 9 2  

P H B V  – 1 1, 5 0  – 1 0, 4 6  – 9, 6 3  – 8, 8 1  – 7, 8 8  
P H B V 2 _ C A 1  – 1 1, 6 9  – 1 0, 6 0  – 9, 4 5  – 8, 3 7  – 7, 3 4  
P H B V 1 _ C A 2  – 1 1, 6 1  – 1 0, 7 9  – 9, 7 5  – 8, 6 4  – 7, 5 2  

C A  – 1 1, 8 4  – 1 0, 5 4  – 9, 3 4  – 8, 2 2  – 7, 1 0  
P L A 1 _ C A 2  – 1 1, 3 6  – 1 0, 3 1  – 9, 2 9  – 8, 2 9  – 7, 2 7  
P L A 2 _ C A 1  – 1 2, 0 1  – 1 0, 9 1  – 9, 7 9  – 8, 7 4  – 7, 7 1  

 

 



 

Fi g u r e A 5  : C o nst a nt e di él e ctri q u e ε’ d es m él a n g es e n f o n cti o n d e l a t e m p ér at ur e et d e l a 

fr é q u e n c e 
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Fi g u r e A 6  : L o g ( c o n d u cti vit é él e ctri q u e σA C ) d e s m él a n g es e n f o n cti o n d e l a t e m p ér at ur e 

et d e l a fr é q u e n c e 



 

Fi g u r e A 7  : L o g ( p ert e di él e ctri q u e ε ”) d e s m él a n g es e n f o n cti o n d e l a t e m p ér at ur e et d e l a 

fr é q u e n c e. L es r el a x ati o ns s p é cifi q u es s o nt mis e e n é vi d e n c e 
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E n pl us d es m es ur es di él e ctri q u es r é ali s é es à U nil a s all e, d es a n al y s es di él e ctri q u e s 

c o m pl é m e nt air es o nt ét é c o n d uit e s à l’ U Q A T s ur u n e K e y si g ht E 4 9 9 1 A ( A gil e nt 

T e c h n ol o gi es, S a nt a Cl ar a, U S A). L es m es ur es s o nt f ait es s ur d es di s q u e s d e 0, 5 m m 

d’ é p ai ss e ur et d e 1 0 m m d e di a m ètr e, à t e m p ér at ur e a m bi a nt e d a ns u n e pl a g e d e fr é q u e n c e 

d e 1 M H z à 1 G H z. L a T a bl e A 2  pr és e nt e l’ ε’ d e s m él a n g es m es ur és à 1 M H z et l a Fi g u r e 

A 8  pr és e nt e l’ ε’ d es m él a n g es e n f o n cti o n d e l a fr é q u e n c e, t o us l es d e u x m es ur é s à 2 0 ° C. 

L e c o m p ort e m e nt d e t o u s l e s m él a n g e s t est és est e n a d é q u ati o n a v e c c e u x o bt e n us a v e c l e 

B D S b ass e fr é q u e n c e pr é s e nt é d a ns l e C h a pit r e 4 . 

 

T a bl e A 2 : C o nst a nt e di él e ctri q u e ε’ d es m él a n g e s m es ur é à 1 M H z et à 2 0 ° C 

 ε’ @ 1 M H z  

P L A  1, 8 2 ± 0, 0 8  
P L A 2 _ P H B V 1  1, 9 3 ± 0, 0 1  
P L A 1 _ P H B V 2  2, 0 2 ± 0, 0 2  
P H B V  2, 0 9 ± 0, 0 1  
P H B V 2 _ C A 1  2, 2 7 ± 0, 0 5  
P H B V 1 _ C A 2  2, 5 3 ± 0, 0 5  
C A  2, 7 5 ± 0, 0 3  
P L A 1 _ C A 2  2, 4 6 ± 0, 0 7  
P L A 2 _ C A 1  2, 1 2 ± 0, 0 2  
P L A _ P H B V _ C A  2, 2 8 ± 0, 1 0  

 

 

Fi g u r e A 8  : C o nst a nt e di él e ctri q u e ε’ d es m él a n g es P L A, P H B V et C A e n f o n cti o n d e l a 

fr é q u e n c e, m es ur é à 2 0 ° C et à h a ut e fr é q u e n c e 

 

 



A n n e x e 5 : C h a pit r e 4 - A n al ys es t h e r mi q u e s 

 

L a Fi g u r e A 9  pr és e nt e l es c o ur b es D S C d es m él a n g es d ur a nt l a r a m p e d e r efr oi di ss e m e nt et 

l a s e c o n d e r a m p e d e c h a uff e. E n o utr e, l a T a bl e A 3  pr és e nt e l es t e m p ér at ur es 

c ar a ct éri sti q u e s o bs er v é es, ai nsi q u e l e t a u x d e crist alli nit é ( X cr ) d es m él a n g es. L a 

t e m p ér at ur e d e tr a nsiti o n vitr e us e ( Tg ) d u P L A a ét é m es ur é e à 5 5, 6 ± 0, 2 ° C d ur a nt l a r a m p e 

d e r efr oi di ss e m e nt et à 6 3, 3 ± 0, 1 5 ° C d ur a nt l a r a m p e d e c h a uff e. C es v al e ur s s o nt e n a c c or d 

a v e c l a litt ér at ur e ( K a n g et al., 2 0 1 8; M ai z a et al., 2 0 1 5; Y a n g et al., 2 0 0 8). Bi e n q u e l e P L A 

p ur n’ ait p as cri st allis é d ur a nt l a p h as e d e r efr oi di ss e m e nt, il a pr és e nt é u n e p etit e ci n éti q u e 

d e cri st alli s ati o n fr oi d e et u n f ai bl e pi c d e f u si o n à 1 5 5, 5 ± 0, 3 ° C ( K a n g et al., 2 0 1 8; M ai z a 

et al., 2 0 1 5; Y a n g et al., 2 0 0 8).  

 

 

Fi g u r e A 9  : C o ur b es D S C d es m él a n g es P L A: C A. L es c o ur b es a), b) et c) s o nt r é ali s é es 

a v e c l a s e c o n d e c h a uff e t a n dis q u e l e s c o ur b e s d), e) et f) ) s o nt r é ali s é e s a v e c l e pr e mi er 

r efr oi di ss e m e nt 
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T a bl e A 3  : T e m p ér at ur e s r e m ar q u a bl e d es m él a n g es P L A: C A m e s ur é es p ar D S C 

 
T g  P L A  
( ° C) 

T c P H B V 
( ° C) 

T c c P L A 
( ° C) 

T f P L A 
( ° C) 

T f P H B V 
( ° C) X cr  ( %) 

  R efr oi dis.  C h a uff e  R efr oi dis.  C h a uff e  C h a uff e  C h a uff e 

P L A  5 5, 6 ± 0, 2  6 3, 3 ± 0, 5  -  1 3 3, 7 ± 0, 9  1 5 5, 5 ± 0, 3  - 0 

P L A 2 _ P H B V 1   5 4, 1 ± 0, 2  6 1, 7 ± 0, 2 1 2 0, 1 ± 0, 6 1 2 7, 8 ± 4, 1  1 5 6, 1 ± 0, 5  1 7 5, 2 ± 0, 5  2 0, 7 ± 1, 0 

P L A 1 _ P H B V 2   5 2, 0 ± 1, 9  5 7, 9 ± 2, 5 1 2 1, 0 ± 0, 6 1 2 2, 4 ± 2, 0  1 5 3, 1 ± 2, 1  1 7 7, 2 ± 2, 8  4 1, 7 ± 1, 2 

P H B V  -  -  1 2 0, 7 ± 1, 4  -  -  1 7 5, 5 ± 0, 6  5 9, 6 ± 4, 2 

P H B V 2 _ C A 1   -  -  1 1 1, 7 ± 2, 4 -  -  1 7 0, 9 ± 1, 2  3 6, 5 ± 4, 0 

P H B V 1 _ C A 2   -  -  9 7, 2 ± 0, 2  -  -  1 5 6, 0 ± 1, 2  1 8, 1 ± 0, 6 

C A -  -  -  -  - - 0 

P L A 1 _ C A 2   1 3, 9 ± 0, 5  2 1, 0 ± 0, 9  -  9 0, 5 ± 2, 6 1 2 6, 0 ± 1, 2 - 0 

P L A 2 _ C A 1   3 4, 9 ± 0, 8  4 3, 0 ± 0, 3  -  1 0 8, 5 ± 1, 9 1 4 9, 1 ± 1, 3  - 0 

P L A _ P H B V _ C A  2 9, 0 ± 1, 4  3 7, 5 ± 2, 1 1 1 0, 5 ± 2, 8  1 1 7, 2 ± 3, 7  1 4 9, 1 ± 2, 1  1 7 1, 6 ± 3, 9  1 8, 9 ± 0, 4 

 

L e P H B V a m o ntr é u n f ai bl e si g n al d e tr a nsiti o n a ut o ur d e 8 ° C d a ns l a r a m p e d e c h a uff a g e, 

ass o ci a bl e à s a tr a nsiti o n vitr e us e. U n e t e m p ér at ur e d e crist alli s ati o n T c  à 1 2 0, 7 ± 1, 4 ° C et 

u n e t e m p ér at ur e d e f usi o n ( T f) à 1 7 5 ± 0, 5 ° C o nt é g al e m e nt ét é m es ur é es. C es r é s ult ats s o nt 

é g al e m e nt c o h ér e nts a v e c l a litt ér at ur e ( C h e a et al., 2 0 1 6; N u c h a n o n g et al., 2 0 2 1; T o m a n o 

et al., 2 0 2 2). L e d e gr é d e crist alli nit é m es ur é d u P H B V p ur ét ait i m p ort a nt a v e c u n X cr d e 

5 9, 6 ± 4, 1 %, e n a c c or d i ci a ussi a v e c l a litt ér at ur e ( C h e a et al., 2 0 1 6; N u c h a n o n g et al., 2 0 2 1; 

T o m a n o et al., 2 0 2 2). L e X cr él e v é est à l’ ori gi n e d u tr ès f ai bl e si g n al ass o ci é à l a tr a nsiti o n 

vitr e us e, l a p h a s e a m or p h e ét a nt tr è s f ai bl e p ar r a p p ort à l a p h as e crist alli n e ( T o m a n o et al., 

2 0 2 2). L e C A p o ss è d e u n e l é g èr e T g  m es ur é e à 9 1 ° C a v e c l a r a m p e d e r efr oi diss e m e nt et à 

1 0 5 ° C a v e c l a r a m p e d e c h a uff a g e. A u c u n e t e m p ér at ur e d e f usi o n o u d e crist allis ati o n n’ a 

ét é m e s ur é e p o ur l e C A. C o n c er n a nt l e s m él a n g es P L A: P H B V, l a T g P L A  di mi n u a l é g èr e m e nt, 

m ais si g nifi c ati v e m e nt a v e c l’ aj o ut d e P H B V ( P- V al u e = 2, 2 7 * 1 0 – 2  e n r efr oi diss e m e nt et P-

V al u e = 4, 6 7 * 1 0 – 4  e n s e c o n d e c h a uff e). C ett e di mi n uti o n d e l a Tg P L A  a v e c l’ aj o ut d e P H B V 

est c ar a ct éristi q u e d’ u n m él a n g e P L A: P H B V p arti ell e m e nt mi s ci bl e. M of o k e n g a n d L u yt 

( 2 0 1 5) o nt é g al e m e nt o bs er v é u n e di mi n uti o n d e l a Tg P L A  a v e c l’ aj o ut d e P H B V. L a 

t e m p ér at ur e d e crist allis ati o n à fr oi d ( Tc c ) d u P L A a é g al e m e nt di mi n u é a v e c l’i n c or p or ati o n 

d e P H B V ( P- V al u e = 4, 5 3 * 1 0 – 3 ). C e p e n d a nt, a u c u n e v ari ati o n si g nifi c ati v e d es T c  et Tf n’ est 

visi bl e p o ur l e s m él a n g es à b as e d e P L A et d e P H B V. L e C A s’ est a v ér é êtr e l e p ol y m èr e l e 

pl u s i m p a ct a nt p o ur l e c o m p ort e m e nt t h er mi q u e d es m él a n g es. T o ut e s l e s t e m p ér at ur es d e 

r el a x ati o n d u P L A et d u P H B V o nt f ort e m e nt di mi n u é a v e c l’ aj o ut d e C A. P ar e x e m pl e, l es 



P L A 2 _ C A 1  et P L A1 _ C A 2  a v ai e nt u n e Tg P L A  i nf éri e ur e d e 2 1 ° C et 4 2 ° C r es p e cti v e m e nt à 

c ell e d u P L A p ur. L e pl astifi a nt di mi n u a l’ é n er gi e n é c es s air e à l a r el a x ati o n d u P L A et c e 

c o m p ort e m e nt li n é air e d e di mi n uti o n d e T g  a é g al e m e nt ét é o bs er v é p ar M ai z a et al. ( 2 0 1 5). 

S el o n c e s d er ni ers, l e s c h aî n es m a cr o m ol é c ul air es d u P L A o nt g a g n é e n m o bilit é a v e c l’ aj o ut 

d’ u n pl astifi a nt, c e d er ni er a u g m e nt a nt l e v ol u m e li br e et di mi n u a nt l es i nt er a cti o n s e ntr e l es 

c h aî n es p ol y m éri q u es. D e pl u s, l e pl a stifi a nt a a u g m e nt é l’ e nt h al pi e d u pi c d e f usi o n d u P L A. 

L e P L A p ur, l e P L A 2 _ C A 1  et l e P L A1 _ C A 2  a v ai e nt u n e e nt h al pi e d e f u si o n d e 5, 8, 1 6, 2 et 

5, 7 J· g – 1  r es p e cti v e m e nt. L’ a u g m e nt ati o n d e l’ e nt h al pi e est é g al e m e nt dir e ct e m e nt li é e à 

l’ a u g m e nt ati o n d e l a m o bilit é d e l a c h aî n e d u P L A i n d uit e p ar l e pl astifi a nt. L e P L A d es 

m él a n g e s P L A: C A a é g al e m e nt m o ntr é u n pi c d e f usi o n s e c o n d air e à u n e t e m p ér at ur e pl u s 

b a ss e q u e l e pi c pri n ci p al. C el a pr o u v er ait q u e l e C A a f a v oris é u n r és e a u cri st alli n 

s e c o n d air e, m oi n s or d o n n é et a v e c u n r és e a u pl u s fi n q u e l e r és e a u pri n ci p al. 

 

L a Fi g u r e A 1 0  pr és e nt e l es c o ur b es A T G ai n si q u e l es c o ur b es d éri v é es d’ A T G d e s 

m él a n g e s. T o ut d’ a b or d, l e P L A et l e P H B V o nt m o ntr é u n c o m p ort e m e nt t y pi q u e d’ u n 

m at éri a u m o n o c o m p os a nt : u n e u ni q u e d é gr a d ati o n ét ait pr és e nt e p o ur l e P L A et l e P H B V 

v ers r es p e cti v e m e nt 3 6 0 et 2 9 0 ° C ( C h e a et al., 2 0 1 6; K a n g et al., 2 0 1 8; M of o k e n g a n d L u yt, 

2 0 1 5 a; N u c h a n o n g et al., 2 0 2 1; Y a n g et al., 2 0 0 8). L e C A a q u a nt à l ui m o ntr é tr ois 

d é gr a d ati o n s. U n e d é gr a d ati o n f ai bl e et ét al é e ét ait visi bl e a ut o ur d e 2 0 0 ° C, ass o ci é e à l a 

d é gr a d ati o n d es gr o u p e s a c ét yl es d u C A, c e d er ni er s e tr a nsf or m a nt c hi mi q u e m e nt e n 

c ell ul o s e ( S h ai k h et al., 2 0 2 2). V ers 3 0 0 ° C, u n e p ert e i n st a bl e a ét é o bs er v é e, ass o ci é e à l a 

d é gr a d ati o n d u pl a stifi a nt. E nfi n, v er s 3 6 0 ° C, l a c ell ul o s e r e st a nt e a c o m m e n c é s a 

d é gr a d ati o n t h er mi q u e. C o m m e l a d é gr a d ati o n d u P L A et d e l a c ell ul o s e s e pr o d uis e nt à l a 

m ê m e t e m p ér at ur e, s e tr a d uis a nt p ar l a pr és e n c e d’ u n s e ul pi c d e d é gr a d ati o n. 
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Fi g u r e A 1 0  : C o ur b es A T G et d éri v é es A T G d es m él a n g es P L A: C A 

 

L a T a bl e A 4  pr és e nt e l es t e m p ér at ur es ass o ci é es à u n e p ert e d e m ati èr e d e 5 et 1 0 % ( T9 5 %  

et T 9 0 %  r es p e cti v e m e nt), ai nsi q u e l e t a u x d e c e n dr e à 6 0 0 ° C. L e P L A p ur pr és e nt ait l es T9 5 %  

et T 9 0 %  l e s pl us él e v és d e s m él a n g es t est és, et l e C A p ur pr és e nt ait l a st a bilit é t h er mi q u e l a 

pl us f ai bl e. L’ aj o ut d e C A s e m bl e a v oir u n i m p a ct pl u s i m p ort a nt s ur l a st a bilit é t h er mi q u e 

q u e l e P H B V. C el a s’ e x pli q u e p ar l a d é gr a d ati o n d es gr o u p es a c ét yl es, c o m m e é v o q u é 

pr é c é d e m m e nt. C o n c er n a nt l e t a u x d e c e n dr e à 6 0 0 ° C, l es r e n d e m e nt s l e s pl us f ai bl es o nt 

ét é o bs er v és p o ur l e P L A, l e P H B V ai n si q u e l e urs m él a n g es bi n air es a v e c u n t a u x d’ e n vir o n 

1 %. L e s m él a n g es f a v ori s a nt l e C A a v ai e nt u n r e n d e m e nt b e a u c o u p pl us él e v é q u e l e P L A 

et l e P H B V. C e ci s er ait d û à u n ni v e a u pl us él e v é d’i m p ur et é s d e C A o u d e l a pr és e n c e d e 

r ési d us d e pl a stifi a nt s. 

 

 

 

 



T a bl e A 4 : St a bilit é t h er mi q u e d es m él a n g es P L A: C A 

 T 9 5  ( ° C) T 9 0  ( ° C) Ta u x c e n dr e  @ 6 0 0 ° C ( %)  

P L A 3 3 0 ,8 ± 2 ,0  3 3 8 ,8 ± 2 ,1  0 ,6 ± 0 ,1  

P L A 2 _ P H B V 1  2 7 9 ,6 ± 0 ,7  2 8 4 ,4 ± 0 ,3  1 ,3 ± 0 ,9  

P L A 1 _ P H B V 2  2 8 0 ,1 ± 0 ,1  2 7 0 ,8 ± 1 ,7  0 ,8 ± 0 ,2  

P H B V 2 7 8 ,1 ± 0 ,2  2 8 4 ,4 ± 0 ,7  1 ,1 ± 0 ,1  

P H B V 2 _ C A 1  2 3 9 ,0 ± 1 ,9  2 8 1 ,7 ± 0 ,2  3 ,7 ± 0 ,2  

P H B V 1 _ C A 2  2 1 0 ,1 ± 1 ,3  2 7 6 ,9 ± 2 ,5  6 ,4 ± 0 ,5  

C A 2 0 5 ,8 ± 3 ,5  2 6 4 ,1 ± 1 ,5  9 ,1 ± 0 ,7  

P L A 1 _ C A 2  2 1 2 ,8 ± 3 ,3  2 8 1 ,3 ± 2 ,2  7 ,7 ± 0 ,2  

P L A 2 _ C A 1  2 5 7 ,9 ± 2 ,2  2 8 4 ,1 ± 7 ,5  4 ,3 ± 0 ,3  
P L A _ P H B V _ C A  2 6 5 ,0 ± 2 ,1  3 2 1 ,4 ± 2 ,5  4 ,3 ± 0 ,9  
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A n n e x e 6 : C h a pit r e 4 - A n al y s es D M A 

 

L a Fi g u r e A 1 1  pr és e nt e l e m o d ul e d e st o c k a g e ( E’) et l a t a n g e nt e d e p ert e (t a n δ) d e s 

m él a n g e s. L e P L A a m o ntr é u n c o m p ort e m e nt t y pi q u e o b s er v é d a ns l a litt ér at ur e ( S a n g et 

al., 2 0 1 7). À b ass e t e m p ér at ur e ( T < 5 0 ° C), c e d er ni er a pr és e nt é u n E’ d e 2, 8 G P a à 2 5 ° C 

a v e c u n e t a n g e nt e d e p ert e tr ès f ai bl e ( < 0, 0 5), c ar a ct éri sti q u e d’ u n m at éri a u à l’ ét at vitr e u x. 

L ors q u e l a t e m p ér at ur e d e tr a nsiti o n vitr e us e est att ei nt e, l e P L A p ur c o n n aît u n e f ort e b aiss e 

d e s o n m o d ul e d e st o c k a g e. D e pl u s, l e t a n δ a m o ntr é u n pi c m e s ur é à 6 3 ° C a v e c u n e v al e ur 

d e 3, i n di q u a nt q u e l a p arti e vi s q u e us e ét ait l e pri n ci p al c o ntri b ut e ur d u m o d ul e c o m pl e x e. 

U n ét at c a o ut c h o uti q u e a ét é c o nst at é e ntr e 6 5 et 1 0 0 ° C, c ar a ct éris é p ar u n e p ert e d e E’ 

m oi ns pr o n o n c é e q u e p e n d a nt l a tr a nsiti o n vitr e us e, ai n si q u’ u n e di mi n uti o n d e l a t a n g e nt e 

d e p ert e. C ett e d er ni èr e r est e n é a n m oi n s pl us él e v é e q u e d ur a nt l’ ét at vitr e u x, a v e c d es 

v al e urs t a n δ s u p éri e ur es à 0, 1 7. E nfi n, e ntr e 1 0 0 et 1 4 0 ° C, u n e a u g m e nt ati o n d e E’ et d u t a n 

δ a ét é o bs er v é e, ass o ci a bl e à l a r el a x ati o n d e l a crist alli s ati o n fr oi d e d u P L A ( S a n g et al., 

2 0 1 7), é g al e m e nt o bs er v é e p ar a n al ys e D S C. À 2 0 ° C, l e P H B V p oss é d ait u n E’ d e 3, 3 G P a 

et u n t a n δ d e 0, 0 7. C o m m e l’ a m o ntr é l es a n al y s es D S C, l e P H B V ét ait e n ét at 

c a o ut c h o uti q u e v ers 2 0 ° C. M ais m al gr é s o n ét at c a o ut c h o uti q u e, il pr és e nt ait t o uj o urs u n t a n 

δ r el ati v e m e nt f ai bl e, pr o b a bl e m e nt e n r ais o n d e s o n r é s e a u crist alli n tr ès d é v el o p p é 

f a v oris a nt l a c o m p os a nt e él asti q u e d u m o d ul e c o m pl e x e. A u c u n e r el a x ati o n n’ ét ait 

p er c e pti bl e d a n s l a pl a g e d e t e m p ér at ur e m es ur é e, s e ul e m e nt u n e l é g èr e di mi n uti o n et 

c o nti n u e d u E’. À 1 3 5 ° C, l e P H B V a v ait u n m o d ul e d e st o c k a g e d e 4 8 0 M P a et u n e t a n g e nt e 

d e p ert e d e 0, 1 1. L e C A, q u a nt à l ui, a v ait u n E’ d e 1, 9 G P a à 2 0 ° C, a v e c u n t a n δ d e 0, 0 7. 

Tr ois c o m p ort e m e nt s diff ér e nts o nt ét é o bs er v é s d a ns l a pl a g e d e t e m p ér at ur e utilis é e. 

J us q u’ à 8 0 ° C, l e C A a m o ntr é u n c o m p ort e m e nt vitr e u x, a v e c u n e t a n g e nt e d e p ert e 

r el ati v e m e nt f ai bl e ( < 0, 2). C ett e v al e ur r e st e n é a n m oi ns b e a u c o u p pl us él e v é e q u e c ell e d u 

P L A à l’ ét at vitr e u x, pr o b a bl e m e nt e n r ais o n d e l a pr és e n c e d u pl astifi a nt a u g m e nt a nt l a p arti e 

vis q u e us e d u C A. S o n c o m p ort e m e nt e ntr e 8 0 et 1 1 0 ° C a p u êtr e assi mil é à s a tr a nsiti o n 

vitr e us e, a v e c u n pi c d e t a n δ m es ur é à 1 1 0 ° C. E nfi n, e ntr e 1 1 0 et 1 4 0 ° C, l e C A a v u s o n E’ 

di mi n u er et s o n t a n δ st a g n er v ers 0, 6 4. Il est à n ot er q u e, c o ntr air e m e nt a u P L A, l e C A 

p oss é d ait t o uj o urs u n c o m p ort e m e nt él a sti q u e pr é d o mi n a nt e n ét at c a o ut c h o uti q u e p ar 

r a p p ort a u P L A. C o n c er n a nt l es m él a n g es p ol y m éri q u es, l es m él a n g es P L A: P H B V o nt 



pr és e nt é u n c o m p ort e m e nt m é c a ni q u e a n al o g u e à u n e l oi d es m él a n g es. L’ aj o ut d e P H B V 

d a ns l e P L A a gl o b al e m e nt a u g m e nt é l e m o d ul e d e st o c k a g e d es m él a n g e s. E n o utr e, u n e 

di mi n uti o n d e l a t a n g e nt e d e p ert e d u P L A a ét é o bs er v é e a v e c l’i n c or p or ati o n d e P H B V. 

L’ aj o ut d e 3 3 % d e P H B V e n p oi ds d a ns l e P L A a di vi s é l e pi c d e t a n δ d u P L A p ar 6, l e 

p as s a nt d e 3, 1 5 à 0, 5. L’ a u g m e nt ati o n d e E’ l ors d e l a cri st alli s ati o n à fr oi d d u P L A a 

é g al e m e nt di mi n u é a v e c l’ aj o ut d e P H B V.  

 

 

Fi g u r e A 1 1  : Pr o pri ét és m é c a ni q u es d y n a mi q u es d es m él a n g es P L A: C A 
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A n n e x e 7 : C h a pit r e 5 - C o m pl é m e nts d es a n al ys es di él e ct ri q u e s 

 

L es Fi g u r e A 1 2 , Fi g u r e A 1 3  et Fi g u r e A 1 4  pr és e nt e nt l es gr a p hi q u es 3 D d e 

r es p e cti v e m e nt l a c o nst a nt e di él e ctri q u e ( ε’), l a c o n d u cti vit é e n c o ur a nt alt er n atif ( σ A C ) et l a 

p ert e di él e ctri q u e ( ε ”) e n f o n cti o n d e l a fr é q u e n c e et d e l a t e m p ér at ur e d u P L A, C A et d es 

m él a n g es ass o ci és. L a pr é ci si o n d u m aill a g e est d e 1 0 p oi nts p ar d é c a d e p o ur l a fr é q u e n c e et 

d’ 1 p oi nt t o us l es 4 ° C p o ur l a t e m p ér at ur e.  

 

 

Fi g u r e A 1 2  : ε’ d e s m él a n g es P L A: C A v ers us t e m p ér at ur e et fr é q u e n c e 

 

 



 

Fi g u r e A 1 3  : L o g ( σA C ) d es m él a n g es P L A: C A v ers u s t e m p ér at ur e et fr é q u e n c e 
 

 

Fi g u r e A 1 4  : L o g ( ε ”) d es m él a n g es P L A: C A v er s us t e m p ér at ur e et fr é q u e n c e 
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A n n e x e 8 : C h a pit r e 5 - C o m pl é m e nts d es a n al ys es st ati sti q u es d u pl a n d e T a g u c hi  

 

T a bl e A 5 : A n al ys e d e v ari a n c e p o ur l a c o n st a nt e di él e ctri q u e ε’ 

S o ur c e D F  S e q S S A dj S S A dj M S F – V al u e P – V al u e 

W C A  ( %) 2 0, 0 1 9 9 5 7 0, 0 1 9 9 5 7 0, 0 0 9 9 7 8 3 0, 5 3 0, 0 3 2 

R e m pli ss a g e ( %) 2 0, 1 9 7 9 6 2 0, 1 9 7 9 6 2 0, 0 9 8 9 8 1 3 0 2, 8 0, 0 0 3 

É p aiss e ur ( m m) 2 0, 0 0 9 6 1 7 0, 0 0 9 6 1 7 0, 0 0 4 8 0 9 1 4, 7 1 0, 0 6 4 

Err e urs r é si d u ell e s  2 0, 0 0 0 6 5 4 0, 0 0 0 6 5 4 0, 0 0 0 3 2 7   

T ot al 8 0, 2 2 8 1 8 9     

 

 

Fi g u r e A 1 5  : Di a gr a m m e d’i nt er a cti o ns p o ur l a c o nst a nt e di él e ctri q u e ε’ 

 

T a bl e A 6 : T a bl e d e r é p o ns e p o ur l a c o nst a nt e di él e ctri q u e ε’ 

L e v el  W C A  ( %) I nfill ( %) T hi c k n e ss ( m m) 

1 2, 1 7 9 2, 0 4 8 2, 1 9 8 

2 2, 2 6 5 2, 2 7 8 2, 2 6 6 

3 2, 2 8 8 2, 4 0 7 2, 2 6 9 

D elt a 0, 1 0 9 0, 3 5 9 0, 0 7 1 

R a n k 2 1 3 

 

 

 

 

 



T a bl e A 7 : A n al ys e d e v ari a n c e p o ur l e l o g ( c o n d u cti vit é él e ctri q u e σA C ) 

S o ur c e D F  S e q S S A dj S S A dj M S F- V al u e  P- V al u e  

W C A  ( %) 2 0, 0 3 4 2 2 8 0, 0 3 4 2 2 8  0, 0 1 7 1 1 4  2 9, 9 1 0, 0 3 2 

R e m pli ss a g e ( %) 2 0, 0 8 8 9 3 1  0, 0 8 8 9 3 1  0, 0 4 4 4 6 6  7 7, 7 2 0, 0 1 3 

É p ais s e ur ( m m) 2 0, 0 0 5 8 0 3  0, 0 0 5 8 0 3  0, 0 0 2 9 0 2  5, 0 7 0, 1 6 5 

Err e urs r é si d u ell e s  2 0, 0 0 1 1 4 4  0, 0 0 1 1 4 4  0, 0 0 0 5 7 2    

T ot al 8 0, 1 3 0 1 0 7      

 

 

Fi g u r e A 1 6  : Di a gr a m m e d’i nt er a cti o ns p o ur l e l o g( c o n d u cti vit é él e ctri q u e σA C ) 

 

T a bl e A 8 : T a bl e d e r é p o ns e p o ur l e l o g( c o n d u cti vit é él e ctri q u e σA C ) 

Ni v e a u  W C A  ( %) R e m pli ss a g e ( %) É p aiss e ur ( m m) 

1 – 1 1, 1 6 6 8 – 1 1, 2 2 9 6 – 1 1, 1 2 5 1 

2 – 1 1, 0 9 1 8 – 1 1, 0 4 5 1 – 1 1, 0 6 3 8 

3 – 1 1, 0 1 5 8 – 1 0, 9 9 9 7 – 1 1, 0 8 5 4 

D elt a 0, 1 5 1 1 0, 2 2 9 9 0, 0 6 1 3 

R a n g 2 1 3 

 

T a bl e A 9 : A n al ys e d e v ari a n c e d u m o d ul e d e st o c k a g e E’ à 3 0 ° C 

S o ur c e D F  S e q S S A dj S S A dj M S F- V al u e P- V al u e 

W C A  ( %) 2 1 0 4 3 6 8 1 0 4 3 6 8 5 2 1 8 4 8, 6 9 0, 1 0 3 

R e m pli ss a g e ( %) 2 5 2 3 9 1 5 2 3 9 1 2 6 1 9 5 4, 3 6 0, 1 8 6 

É p aiss e ur ( m m) 2 2 8 7 3 0 2 8 7 3 0 1 4 3 6 5 2, 3 9 0, 2 9 5 

Err e ur s r é si d u ell e s  2 1 2 0 1 0 1 2 0 1 0 6 0 0 5   

T ot al 8 1 9 7 4 9 9     
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Fi g u r e A 1 7  : Di a gr a m m e d’i nt er a cti o ns p o ur l e m o d ul e d e st o c k a g e E’ 

 

T a bl e A 1 0 : T a bl e d e r é p o ns e p o ur l e m o d ul e d e st o c k a g e E’ 

L e v el  W C A  ( %) I nfill ( %) T hi c k n e ss ( m m) 

1 8 2 5, 6 6 8 0, 9 6 6 5, 5 

2 7 8 1, 4 6 6 8, 3 7 1 7, 4 

3 5 7 8, 3 8 3 6, 1 8 0 2, 5 

D elt a  2 4 7, 3 1 6 7, 8 1 3 7, 1 

R a n k 1 2 3 

 

T a bl e A 1 1  : A n al ys e d e v ari a n c e p o ur l a t e m p ér at ur e d e tr a n siti o n vitr e u s e d u P L A 

S o ur c e D F  S e q S S A dj S S A dj M S F- V al u e P- V al u e 

W C A  ( %) 2 1 7 9, 3 3 6 1 7 9, 3 3 6 8 9, 6 6 7 8 1 8 0, 1 4 0, 0 0 6 

I nfill ( %) 2 0, 6 4 2 0, 6 4 2 0, 3 2 1 1 0, 6 5 0, 6 0 8 

T hi c k n e ss ( m m) 2 0, 5 7 6 0, 5 7 6 0, 2 8 7 8 0, 5 8 0, 6 3 4 

R esi d u al Err or 2 0, 9 9 6 0, 9 9 6 0, 4 9 7 8   

T ot al 8 1 8 1, 5 4 9     

 

 



 

Fi g u r e A 1 8  : Di a gr a m m e d’i nt er a cti o ns p o ur l a t e m p ér at ur e d e tr a nsiti o n vitr e us e d u P L A 
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A n n e x e 9 : C h a pit r e 5 - A n al ys es t h e r mi q u e s 

 

L a Fi g u r e A 1 9  pr és e nt e l es r és ult at s D S C r é ali s és s ur l es é pr o u v ett es t h er m o c o m pr e ss é es et 

i m pri m é es. L a fi g ur e m o ntr e q u e d a ns l’ e n s e m bl e t o ut e s l es r el a x ati o n s s p é cifi q u es d u P L A 

di mi n u e nt li n é air e m e nt a v e c l’ aj o ut d e C A, à c a us e d e l a pr és e n c e d u pl astifi a nt d u C A. D e 

pl us, t o us l es é c h a ntill o ns t h er m o c o m pr e ss és s o nt a m or p h e s, a v e c d e s t a u x d e crist alli nit é 

i nf éri e urs à 1 % (T a bl e A 1 2 ). L e t a u x d e crist alli nit é d es é c h a ntill o ns 3 D n e d é p ass a nt p as 

2 %, l es é pr o u v ett es s o nt, ell es a ussi, c o nsi d ér é es a m or p h es. 

 

 

Fi g u r e A 1 9  : C o ur b e D S C d e l a s e c o n d e c h a uff e d es m él a n g es P L A: C A 

t h er m o c o m pr e ss és et i m pri m és e n 3 D 

 

T a bl e A 1 2 : T e m p ér at ur es r e m ar q u a bl e d es m él a n g es P L A: C A t h er m o c o m pr e ss és 

m es ur é es p ar D S C 

 T g P L A (r efr oi dis.) Tg P L A  ( c h a uff e) Tc c P L A  Tf P L A Xcr ( %) 

P L A 5 2, 6 ± 0, 9 6 1, 7 ± 0, 4 1 2 7, 6 ± 0, 1 1 5 4, 2 ± 0, 6 0, 7 

C A- 1 0  4 6, 4 ± 0, 2 5 6, 4 ± 0, 7 1 2 2, 9 ± 1, 1 1 5 2, 4 ± 0, 5 > 0, 5 

C A- 2 0  4 1, 4 ± 0, 1 5 1, 6 ± 0, 4 1 2 0, 6 ± 0, 6 1 5 0, 2 ± 0, 2 > 0, 5 

C A- 3 0  3 5, 1 ± 0, 9 4 7, 1 ± 1, 2 1 1 7, 3 ± 1, 2 1 4 8, 9 ± 1, 0 > 0, 5 

C A- 4 0  3 1, 3 ± 1, 5 4 1, 1 ± 1, 5 1 1 0, 8 ± 1, 4 1 4 5, 9 ± 0, 4 > 0, 5 

 

 

 

 



L a T a bl e A 1 3  pr és e nt e l a st a bilit é t h er mi q u e d es m él a n g es P L A: C A. C ett e t a bl e m o ntr e bi e n 

q u e p e u i m p ort e l a m ét h o d e c h oisi e, l e C A i nfl u e n c e n é g ati v e m e nt l a st a bilit é t h er mi q u e d u 

m él a n g e P L A: C A c o m m e é v o q u é e n C h a pit r e 5. 2. . 

 

T a bl e A 1 3 : St a bilit é t h er mi q u e d es m él a n g es P L A: C A 

 T 9 9  ( ° C) T 9 7  ( ° C) T 9 5  ( ° C) T 9 0  ( ° C) T o ns et  ( ° C) T a u x c e n dr e ( %)  

P L A  2 9 6, 1 ± 4, 1  3 1 2, 6 ± 2, 6  3 1 9, 2 ± 2, 4  3 2 8, 5 ± 1, 9  3 3 3, 2 ± 1, 4  0, 0 4  

C A -1 0  2 1 3, 8 ± 5, 1  2 9 8, 8 ± 2, 9  3 1 2, 9 ± 1, 9  3 2 4, 5 ± 0, 8  3 3 0, 1 ± 1, 3  1, 2 3  

C A -2 0  1 7 8, 6 ± 3, 4  2 5 0, 4 ± 7, 8  2 9 8, 2 ± 3, 1  3 2 0, 7 ± 0, 8  3 2 7, 5 ± 1, 0  2, 3 5  

C A -3 0  1 6 5, 0 ± 4, 4  2 1 7, 1 ± 5, 1  2 6 8, 4 ± 8, 2  3 1 3, 4 ± 1, 8  3 2 5, 1 ± 1, 1  3, 5 4  

C A -4 0  1 5 5, 3 ± 1, 5  1 9 7, 8 ± 2, 9  2 3 0, 8 ± 4, 8  3 0 1, 8 ± 2, 4  3 2 1, 0 ± 2, 8  4, 7 2  
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